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Beschreibung

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft im Aligemei-
nen ein Verfahren zur Herstellung von Methacrylsaure-
alkylestern.

[0002] Verfahren zur Herstellung von Methacrylsaure-
alkylestern, insbesondere Methylmethacrylat, sind aus
dem Stand der Technik bekannt. Beispielsweise offen-
bart EP 0 561 264 A2 ein Verfahren zur Herstellung von
Methylmethacrylat, wobei Methacrylamidsulfat als eine
Vorstufe des Methylmethacrylats durch eine Transport-
reaktion bei hohen Temperaturen erhalten wird. Neben
dem mit Verfahrensflihrungen bei hohen Temperaturen
verbundenen hohen Energieeinsatzkosten ist es im All-
gemeinen nachteilig, Methylmethacrylat und seine Vor-
produkte, die recht stark zur Polymerisation neigen, ther-
misch besonders zu belasten.

[0003] Die US 2,987,542 offenbart ein Verfahren zur
Herstellung von Methylmethacrylat durch Umsetzung
von Acetoncyanhydrin mit konzentrierter Schwefelsaure
und einem Uberschuss von Methanol. Das aus dem Re-
aktionsgemisch abdestillierte Azeotrop wird zur Entfer-
nung des Methanols mit wenig Wasser bei tiefen Tem-
peraturen gewaschen.

[0004] Somitlagdervorliegenden Erfindung allgemein
die Aufgabe zugrunde, die sich aus dem Stand der Tech-
nik ergebenden Nachteile zu Gberwinden.

[0005] Insbesondere lag eine Aufgabe darin, Me-
thacrylsaurealkylester auf besonders schonende und
kostengiinstige Weise bei hohen Ausbeuten herzustel-
len.

[0006] Weiterhin lag eine erfindungsgemaRle Aufgabe
darin, neben den fir die Herstellung von Methacrylsau-
realkylestern notwendigen Edukte mdglichst wenig an-
dere Chemikalien bei der Herstellung von Methacrylsau-
realkylestern zu verwenden, die ansonsten durch auf-
wendige Reinigungsschritte abgetrennt werden missen,
dadiese weiteren Chemikalien in der Regel beiden nach-
folgenden Verarbeitung der Methacrylsaurealkylester,
insbesondere wenn dieses die Herstellung von medizin-
technischen Bereich eingesetzten Kunststoffen betrifft,
unerwinscht sind.

[0007] Zudem lag eine erfindungsgemafle Aufgabe
darin, die Stillstandszeiten von Anlagen zur Herstellung
von Methacrylsaurealkylestern zu reduzieren, die insbe-
sondere mit dem Beseitigen von sich in unerwiinschter
Weise in mit Methacrylsaurealkylestern in Kontakt kom-
menden Anlagenteilen sich bildenden Polymer verbun-
den sind.

[0008] Fernerlageineerfindungsgemale Aufgabe da-
rin, dass nach der Herstellung eines Methacrylsaureal-
kylesters nur noch ein méglichst geringer Aufarbeitungs-
und Aufreinigungsaufwand betrieben werden muss.
[0009] Einen Beitrag zur Lésung von mindestens einer
dervorstehenden Aufgaben leisten die Gegenstande der
kategoriebildenden Anspriiche, wobei die Unteranspri-
che bevorzugte Ausfihrungsformen der vorliegenden
Erfindung darstellen.
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[0010] So betrifft die Erfindung auch ein Verfahren zur
Herstellung von Methacrylsaurealkylestern, beinhaltend
als Schritte:

i. Bereitstellen eines Acetoncyanhydrins;

ii. in Kontakt bringen des Acetoncyanhydrins mit ei-
ner anorganischen Saure unter Erhalt eines Me-
thacrylamids;

iii. in Kontakt bringen des Methacrylamids mit einem
Alkohol in Gegenwart einer anorganischen Saure in
einem Reaktor unter Erhalt eines Methacrylsaureal-
kylesters;

iv. kontinuierliches Austragen mindestens eines
Teils der Methacrylsaurealkylesters aus dem Reak-
tor in eine Destillationskolonne als ein Briidenstrom;

wobei das Austragen durch Einspeisen eines Wasser-
dampf beinhaltenden Austragstroms in den Reaktor er-
folgt

[0011] Als Austragsstrom kommen grundsatzlich alle
dem Fachmann bekannten und geeignet erscheinenden
Wasserdampf beinhaltenden Strome in Betracht. Der
Austragsstrom kann sowohl vollstdndig aus Wasser-
dampf bzw. Wasser bestehen als auch neben Wasser-
dampf weitere Gase, beispielsweise Stickstoff oder Luft,
beinhalten. Es ist allgemein bevorzugt, dass der Aus-
tragsstrom mindestens 40 vol. %, vorzugsweise mindes-
tens 60 vol. % und besonders bevorzugt mindestens 85
vol. %, jeweils bezogen auf den Auftragsstrom, Wasser-
dampf beinhaltet. Der Austragsstrom kann eine Tempe-
ratur in einem Bereich von etwa 90 bis etwa 180 °C, vor-
zugsweise in einem Bereich von etwa 100 bis etwa 160
°C, vorzugsweise in einem Bereich von etwa 100 bis etwa
140 °C und besonders bevorzugt in einem Bereich von
etwa 105 bis etwa 135 °C aufweisen. Ferner kann es
bevorzugt sein, dass der Austragsstrom mit einem Druck
in den Reaktor eingespeist wird, der groRer ist als der
Reaktordruck. Im Allgemeinen istder Einspeisungsdruck
mindestens 1,01, vorzugsweise mindestens 1,2 und be-
sonders bevorzugt mindestens zweimal so hoch wie der
in dem Reaktor herrschende Druck. Vorzugsweise liegt
der Einspeisungsdruck in einem Bereich von etwa 1 bis
etwa 8 bar, bevorzugt in einem Bereich von etwa 1 bis
etwa 5 bar und besonders bevorzugt in einem Bereich
von etwa 1,5 bis etwa 3 bar.

[0012] Unterkontinuierlichen Austrag wird erfindungs-
gemaR das nicht portionsweise sondern Uber einen lan-
geren Zeitraum, oftmals mindestens eine Stunde, vor-
zugsweise mindestens 24 Stunden und besonders be-
vorzugt mindestens 7 Tage, ohne Unterbrechung erfol-
gende und nicht portionsweise Austragen verstanden.
Der kontinuierliche Betrieb des Verfahrens ist nicht nur
auf den Schritt iv. beschrankt. Vielmehr kdnnen auch an-
dere Schritte des erfindungsgemafien Verfahrens konti-
nuierlich erfolgen, wobei der kontinuierliche Betrieb der
Schritte ii. und iv. bevorzugt und der der Schritte ii. bis
iv. besonders bevorzugt sowie der kontinuierliche Be-
trieb der Schritte i. bis iv. darliber hinaus bevorzugt ist.
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[0013] Als Reaktoren kommen grundsatzlich samtli-
che dem Fachmann bekannten und geeignet erschei-
nenden GefalRe in Betracht. Oftmals sind die Reaktoren
an ihren Wandungen beheizt, so dass in dem Reaktor
eine Temperatur in einem Bereich von etwa 70 bis etwa
180°C, vorzugsweise etwa 90 bis etwa 150°C und be-
sonders bevorzugtin einem Bereich von etwa 95 bis etwa
145°C herrscht. Das Beheizen der Reaktoren bzw. deren
Inhalte kann jedoch auch tber den Austragsstrom erfol-
gen.

[0014] Ferner ist es bevorzugt, dass der fiir die erfin-
dungsgemaflle Reaktion zum Methacrylsaurealkylester
eingesetzte Alkohol in einem Unterbereich des Reaktors,
oftmals auch der Reaktorboden, eingespeist wird. Unter
Unterbereich wird in der Regel die untere Hélfte des Vo-
lumens des Reaktors verstanden. Die Einspeisung des
Alkohols erfolgt vorzugsweise durch einen Porenkdrper.
Hiermit wird zu einer besseren Durchmischung der sich
in dem Reaktor befindlichen Reaktionsmischung beige-
tragen. Oftmals ist es durch diese MalRnahme nicht mehr
noétig, dass der Reaktor Uber zusatzliche angetriebene
Ruhrwerke verfigt. Als Porenkdrper kommen im Allge-
meinen dem Fachmann bekannte und fiir diesen Zweck
geeignet erscheinende Porenkdrper wie Diaphragma
oder Schaume aus Glas oder Metall in Betracht. Vorteil-
haft ist, wie auch die gesamte Ausgestaltung des Innen-
bereichs des Reaktors, dass der Porenkdrper aus einem
besonders saurefesten Material gebildet wird. Dieses
sollte den in dem erfindungsgeméafien Verfahren einge-
setzten anorganischen Sauren, die vorzugsweise als
konzentrierte Sduren wie konzentrierte Schwefelsdure
eingesetzt werden, standhalten. Als Porenk&rper kom-
men auch Lochrohre in Betracht, wobei die Ausmafie der
Rohre und die Abmessungen und Lage der darin vorge-
sehenen Ldcher sich nach der zu erreichenden Blasen-
form und -Dichte richten. Im Allgemeinen liegt die Groflie
der Loécher in einem Bereich von etwa 0,01 bis etwa 50
mm, vorzugsweise in einem Bereich von etwa 0,1 bis
etwa 25 mm und besonders bevorzugt in einem Bereich
von etwa 0,5 bis 10 mm.

[0015] GemaR einerweiteren Ausgestaltung des erfin-
dungsgemafien Verfahrens ist es ebenso moglich dass
der Alkohol in einem oberen Bereich des Reaktors ein-
gespeist wird. Diese Einspeisung erfolgt vorzugsweise
durch Einspritzen, Einsprihen oder Eindlisen des Alko-
hols, wobei es bevorzugt ist, dass der Alkohol hierbei
gegen die Innenwandungen des Dampfraumes des Re-
aktors strédmt, um dort anhaftende Methacrylsaurealky-
lester abzuwachen, damit es nicht zur unerwiinschten
Polymerisation kommen kann. Besonders geeignet flr
das Einspeisen des Alkohols in dem Oberbereich sind
Spruhkrénze, die unterhalb des Reaktordeckels ange-
bracht sind.

[0016] Weiterhin ist es bevorzugt, dass die Bedingun-
gen innerhalb der Destillationskolonne so gewahlt sind,
dass zum einen der Methacrylsaurealkylester als Leicht-
sieder im Oberbereich, vorzugsweise Uber Kopf, aus der
Destillationskolonne austritt und die Schwersieder, meist
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Methacrylsaure, Hydroxyisobuttersdureester und Was-
ser mindestens teilweise wieder in den Reaktor zuriick-
gefihrt werden kénnen. Die Wahl der Temperatur erfolgt
in Abhangigkeit des zu destillierenden Methacrylsaure-
alkylesters und liegt in einem Bereich von etwa 50 bis
etwa 150°C, vorzugsweise von etwa 60 bis etwa 120°C
und besonders bevorzugt in einem Bereich von etwa 65
bis etwa 110°C. Im Fall des Methylmethacrylats kénnen
diese Temperaturbereiche ebenfalls geeignet sein, wo-
bei besonders bevorzugt die Destillation in einem Be-
reich von etwa 65°C bis etwa 110°C und besonders be-
vorzugt in einem Bereich von etwa 70°C bis etwa 80°C
erfolgt. Die Destillation erfolgt unter dem Fachmann in
Abhangigkeit des zu destillierenden Methacrylsaureal-
kylesters geeignet erscheinenden Driicken. Im Aligemei-
nen liegen die Driicke in einem Bereich von etwa 0,7 bis
etwa 1,2 bar, vorzugsweise in einem Bereich von etwa
0,95 bis etwa 1,1 bar und besonders bevorzugt in einem
Bereich von etwa 0,99 bis etwa 1,03 bar. AulRerdem wird
die richtige Auswahl der Druck- und Temperaturverhalt-
nisse von der Zusammensetzung des zu destillierenden
Briidenstroms beeinflusst. Im Allgemeinen kann der Bri-
denstromfolgende Zusammensetzung, bezogen aufden
Bridenstrom, mehr als 70 Gew.-% Methacrylsaurealky-
lester und daneben 30 und weniger Gew.-% Wasser, Me-
thanol, Aceton, Methylformiat, Alphahydroxyisubutter-
saure, DME, Methacrylsdure und/oder Ameisenséaure
aufweisen.

[0017] Ferneristes erfindungsgemal bevorzugt, dass
inder Destillationskolonne eine azeotrope Destillation er-
folgt. Hierbei bildet sich in der Regel das Azeotrop aus
dem in dem Reaktor entstehenden Methacrylsaurealky-
lestern sowie des Wassers aus dem Wasserdampf und
Alkohol. Fiir den Fall, dass die Destillation als Azeotrop-
destillation erfolgt, ist es bevorzugt, dass die in der De-
stillationskolonne herrschenden Druck- und Temperatur-
bedingungen mit einer Abweichung von maximal 10%
um den Druck bzw. die Temperatur des jeweiligen Me-
thacrylsaurealkylester-Azeotrops liegen.

[0018] Weiterhin ist es erfindungsgemal bevorzugt,
dass der Briidenstrom in die Destillationskolonne in einer
Kreisbewegung eingespeist wird. Die Einspeisung in die
Destillationskolonne erfolgt nun vorzugsweise im Unter-
bereich der Destillationskolonne, der maximal durch die
untere Halfte des Kolonnenvolumens gebildet wird. Als
Kreisbewegung kommen samtliche dem Fachmann ge-
eigneten kreisartigen Bewegungen in Betracht, die die
Strdmung des Briidenstroms beim Einspeisen beschrei-
ben. So kann der Briidenstrom an den Wandungen der
Destillationskolonne in kreisférmigen Bewegungen, die
auch die Form einer Spirale oder einer Wendel haben
kénnen, eingespeist werden. Durch diese Art der Ein-
speisung kann eine kénnen, eingespeist werden. Durch
diese Art der Einspeisung kann eine Abscheidung der in
dem Briidenstrom mitgefiihrten flissigen Bestandteilen
von den gasférmigen Bestandteilen erreicht werden. Die
aus dem Britenstrom abgetrennten flissigen Bestand-
teile kdnnen mindestens teilweise wieder in den Reaktor
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zurlickgefiihrt werden.

[0019] Es istferner erfindungsgeman bevorzugt, dass
der Briidenstrom vor oder in der Destillationskolonne ei-
nen Abscheider durchlauft. Hier kommen zunachst samt-
liche dem Fachmann bekannten und geeignet erschei-
nenden Abscheidevorrichtungen, insbesondere Masse-
abscheider, in Betracht. Besonders bevorzugt sind Zy-
klonenabscheider, die auch als Fliehkraftabscheider be-
zeichnet werden, um die Auftrennung der Flissigkeit und
Gas beinhaltenden Briiten in flissige und gasférmige Be-
standteile zu erreichen, wobei die gasféormigen Bestand-
teile im Anschluss der Destillation zugefiihrt werden, die,
wie vorstehend beschrieben, vorzugsweise als azeotro-
pe Destillation durchgefiihrt wird.

[0020] Die Erfindung wird in einer Vorrichtung zur Her-
stellung von Methacrylsaurealkylestern durchgefiihrt,
beinhaltend fluidleitend miteinander verbunden:

- ein Anlagenelement zur Herstellung von Acetoncy-
anhydrin, gefolgt von;

- einem Anlagenelement zur Herstellung von Me-
thacrylamid, gefolgt von;

- einem Anlagenelement zur Herstellung von Me-
thacrylsaurealkylester, gegebenenfalls gefolgt von;

- einem Anlagenelement zur Reinigung des Me-
thacrylsaurealkylesters wobei das Anlagenelement
zur Herstellung von Methacrylsaurealkylester

-- mindestens einen Reaktor, vorzugsweise 2
oder mehr, gefolgt von

-- mindestens eine Destillationskolonne

beinhaltet.

[0021] Unter fluidleitend verbunden wird vorliegende
verstanden, dass Gase, Flissigkeiten und Gas-Flissi-
keiten-Gemische oder andere flieRfahige Stoffe geleitet
werden kdénnen. Im Zusammenfang mit den einzelnen
Ausgestaltungen des Reinigungsfeststoffs wird auf die
vorhergehenden Ausfiihrungen Bezug genommen.
[0022] Im Zusammenhang mitdem Teilen der Vorrich-
tung wird auf die Ausfiihrungen in diesem Text Bezug
genommen.

[0023] Zudem offenbart die Erfindung ein Verfahren
zur Herstellung von zumindest teilweise auf Methacryl-
saurealkylestern basierenden Polymeren, beinhaltend
die Schritte:

i. Herstellen eines Methacrylsaurealkylesters nach
einem Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis
10;

ii. Polymerisieren des Methacrylsdurealkylesters
und gegebenenfalls ein Comonomer;

iii. Aufarbeiten des Methacrylsdurealkylesters.

[0024] Als Comonomere kommen samtliche dem
Fachmann bekannten und geeignet erscheinenden in
Betracht, wobei radikalisch polymerisierbare Monomere
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besonders bevorzugt sind. Unter diesen sind vor allem
Styrol, Butylacrylat oder Acrylnitril, Methylacrylat oder
Ethylacrylat zu nennen. Polymerisation kann als L&-
sungs-, Perl-, Emulsions-, oder Suspensionspolymerisa-
tion, auch als Substanzpolymerisation durchgefiihrt wer-
den. Die Aufarbeitung des Polymerisats erfolgt beispiels-
weise durch Féllen des Lésemittel beinhaltenden Poly-
merisats in einem Nichtlésemittel fiir das Polymer als Fal-
lungsmittel. So wird beispielsweise ein Aceton als L&-
sungsmittel und Polymethylmethacrylat aufweisendes
Polymerisat in einem Fallungsmittel aus Methanol und
Wasser gefallt, vom Fallungsmittel getrennt und getrock-
net.

[0025] Zudem offenbartdie Erfindung die Verwendung
eines durch das erfindungsgemafe Verfahren erhaltli-
chen Reinst Methacrylsaurealkylester in Fasern, Filmen,
Lacken, Formmassen, Formkd&rpern, Papierhilfsmittel,
Lederhilfsmittel, Flockungsmittel und Bodenzusatze als
bevorzugte chemische Produkte.

[0026] Zudem offenbart die Erfindung Fasern, Filme,
Lacke, Formmassen, Formkorper, Papierhilfsmittel, Le-
derhilfsmittel, Flockungsmittel und Bohrzusatze als be-
vorzugte chemische Produkte, die auf einem nach dem
erfindungsgeméaflen Verfahren erhéaltlichen Rein Me-
thacrylsaureester basieren.

[0027] Nachfolgend werden verschiedene Verfah-
renselemente und Anlagenteile erldutert, die grundsatz-
lich einzeln oder als Ensemble aus zwei oder mehr der
genannten Verfahrenselemente mit der vorliegenden Er-
findung verbindbar sind. Gegebenenfalls kann es vorteil-
haft sein, wenn die im Rahmen des vorliegenden Textes
vorgestellten Verfahrenselemente derart mit der vorlie-
genden Erfindung kombiniert werden, dass sie insge-
samt zu einem Verfahren zur Herstellung von Estern der
Methacrylsdure oder einem Verfahren zur Herstellung
von Methacrylsdure kombiniert werden. Es sei jedoch
auch darauf hingewiesen, dass sich zumeist vorteilhafte
Effekte auch dann erzielen lassen, wenn der Gegenstand
der vorliegenden Erfindung als solcherin einem anderen
Umfeld eingesetzt wird oder nur mit einem Teil der hier
vorgestellten Verfahrenselemente kombiniert wird.

Herstellung von Acetoncyanhydrin

[0028] In diesem Verfahrenselement wird Acetoncy-
anhydrin nach allgemein bekannten Verfahren (siehe
beispielsweise Ullmanns Enzyklopadie der technischen
Chemie, 4. Auflage, Band 7) hergestellt. Haufig werden
dabei als Reaktionspartner Aceton und Blausaure einge-
setzt. Bei der Umsetzung handelt es sich um eine exo-
therme Reaktion. Um einer Zersetzung des im Rahmen
dieser Reaktion gebildeten Acetoncyanhydrins entge-
genzuwirken, wird Ublicherweise die Reaktionswarme
durch eine geeignete Vorrichtung abgefiihrt. Die Umset-
zung kann dabei grundsatzlich als Batchprozess oder
als kontinuierliches Verfahren gefiihrt werden, sofern
eine kontinuierliche Fahrweise bevorzugt ist, wird die
Umsetzung haufig in einem Schlaufenreaktor, der
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entsprechend eingerichtet ist, durchgefiihrt.

[0029] Ein Hauptmerkmal einer in hohen Ausbeuten
zum gewunschten Produkt fiihrenden Fahrweise liegt oft
darin, dass bei ausreichender Reaktionszeit das Reak-
tionsprodukt gekihlt wird und das Reaktionsgleichge-
wicht in Richtung des Reaktionsproduktes verschoben
wird. Darliber hinaus wird das Reaktionsprodukt zum
Vorteil der Gesamtausbeute haufig mit einem entspre-
chenden Stabilisator versetzt, um einer Zersetzung bei
der spateren Aufarbeitung in die Ausgangsstoffe vorzu-
beugen.

[0030] Die Vermischung der Reaktionspartner Aceton
und Blausaure kann grundsatzlich auf im Wesentlichen
beliebige Weise erfolgen. Die Art der Vermischung hangt
insbesondere davon ab, ob eine diskrete Fahrweise, bei-
spielsweise im Batchreaktor, oder eine kontinuierliche
Fahrweise, beispielsweise im Schlaufenreaktor, gewahlt
wird.

[0031] Grundsatzlich kann es vorteilhaft sein, wenn
das Aceton in die Reaktion liber einen Vorlagebehalter
eingespeist wird, der Uiber einen Waschturm verfugt. Ent-
lGftungsleitungen, die Aceton und Blausaure enthaltende
Abluft fiihren, kdnnen so beispielsweise durch diesen
Vorlagebehalter gefiihrt werden. Im Waschturm, der an
den Vorlagebehalter angeschlossen ist, kann die aus
dem Vorlagebehélter entweichende Abluft mit Aceton
gewaschen werden, wodurch Blausdure aus der Abluft
entfernt und in den Prozess riickgefiihrt werden. Hierzu
wird beispielsweise ein Teil der vom Vorlagebehalter in
die Reaktion eingefiihrten Acetonmenge im Teilstrom
Uber einen Kiihler, vorzugsweise lber einen Sole-Kiih-
ler, in den Kopf des Waschturms gefiihrt und so das ge-
wiinschte Ergebnis erzielt.

[0032] Je nach Umfang der zu produzierenden Menge
an Endprodukten kann es vorteilhaft sein, dass Aceton
aus mehr als nur einem Vorlagebehalter der Reaktion
zuzufuhren. Dabei kann jeder der zwei oder mehr Vor-
lagebehélter einen entsprechenden Waschturm tragen.
Es ist jedoch in vielen Fallen ausreichen, wenn nur einer
der Vorlagebehalter mit einem entsprechenden Wasch-
turm ausgerustet ist. In diesem Fall ist es jedoch oft sinn-
voll, wenn entsprechende Abluft flihrende Leitungen, die
Aceton und Blausaure transportieren konnen, tGber die-
sen Behalter bzw. tUber diesen Waschturm geflihrt wer-
den.

[0033] Die Temperatur des Acetons im Vorlagebehal-
ter kann grundsatzlich innerhalb eines im Wesentlichen
beliebigen Bereiches liegen, insofern das Aceton sich
bei der entsprechenden Temperatur im flissigen Zu-
stand befindet. Vorteilhafterweise betragt die Tempera-
tur im Vorlagebehalterjedoch etwa 0 bis etwa 20° C.
[0034] Im Waschturm wird das zum Waschen einge-
setzte Aceton Uber einen entsprechenden Kihler, bei-
spielsweise Uber einen Plattenkiihler mit Sole auf eine
Temperatur von etwa 0 bis etwa 10° C gekihlt. Die Tem-
peratur des Acetons beim Eintritt in den Waschturm be-
tragt daher vorzugsweise beispielsweise etwa 2 bis etwa
6° C.
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[0035] Die im Rahmen der Reaktion benétigte Blau-
saure kann entweder in flissiger oder in gasférmiger
Form in den Reaktor eingefiihrt werden. Es kann sich
dabei beispielsweise um Rohgas aus dem BMA- oder
aus dem Andrussow-Prozess handeln.

[0036] Der Cyanwasserstoff kann beispielsweise ver-
flissigt werden, beispielsweise durch den Einsatz einer
entsprechenden Kihlisole. Anstelle von verflissigter
Blausaure kann Kokereigas eingesetzt werden. So wer-
den beispielsweise Cyanwasserstoff enthaltende Ko-
kereigase nach einer Wasche mit Pottasche kontinuier-
lichim Gegenstrom mit Aceton, das 10 % Wasser enthalt,
gewaschen und die Reaktion zu Acetoncyanhydrin kann
in Gegenwart eines basischen Katalysators in zwei hin-
tereinander geschalteten Gaswaschkolonnen durchge-
fihrt werden.

[0037] Im Rahmen einer weiteren Ausfiihrungsform
kann ein Cyanwasserstoff und inerte Gase enthaltendes
Gasgemisch, insbesondere ein Rohgas aus dem BMA-
oder aus dem Andrussow-Prozess mit Aceton in Gegen-
wart eines basischen Katalysators und Acetoncyanhyd-
rin in einem Gas-Flissig-Reaktor umgesetzt werden.
[0038] ImRahmendes hier beschriebenen Verfahrens
wird vorzugsweise ein BMA-Rohgas oder ein Andrus-
sow-Rohgas eingesetzt. Dass aus den oben genannten
Ublichen Verfahren zur Herstellung von Cyanwasserstoff
resultierende Gasgemisch kann als solches oder nach
einer Sdurewasche verwendet werden. Das Rohgas aus
dem BMA-Prozess, bei welchem aus Methan und Am-
moniak im Wesentlichen Blausaure und Wasserstoff ge-
bildet werden, enthalt typischerweise 22,9 Vol.-% HCN,
71,8 Vol.-% H,, 2,5 Vol.-% NH3, 1,1 Vol.-% N, 1,7 Vol.-
% CHy. Im bekannten Andrussow-Prozess werden aus
Methan und Ammoniak und Luftsauerstoff Blauséure
und Wasser gebildet. Das Rohgas des Andrussow-Pro-
zesses enthalt beim Einsatz von Sauerstoff als Sauer-
stoffquelle typischerweise 8 Vol.-% HCN, 22 Vol.-% H,0,
46,5 Vol.-% N,, 15 Vol.-% H,, 5 Vol.-% CO, 2,5 Vol.-%
NH3 und je 0,5 Vol.-% CH4 und CO,.

[0039] Beim Einsatz eines nicht sduregewaschenen
Rohgases aus dem BMA-oder Andrussow-Prozess wirkt
der im Rohgas enthaltene Ammoniak haufig als Kataly-
sator fur die Reaktion. Da der im Rohgas enthaltene Am-
moniak haufig die als Katalysator erforderliche Menge
Ubersteigt und deshalb zu hohen Verlusten an zur Sta-
bilisierung eingesetzter Schwefelsaure fihren kann, wird
ein derartiges Rohgas oft einer Sdurewéasche unterzo-
gen, um Ammoniak daraus zu eliminieren. Beim Einsatz
eines solchen Saure gewaschenen Rohgases muss
dann allerdings ein geeigneter basischer Katalysator
dem Reaktor in katalytischer Menge zugesetzt werden.
Im Prinzip kénnen dabei bekannte anorganische oder
organische basische Verbindungen als Katalysator fun-
gieren.

[0040] Cyanwasserstoff in gasférmiger oder in flissi-
ger Form bzw. ein Cyanwasserstoff enthaltendes Gas-
gemisch und Aceton werden im Rahmen der kontinuier-
lichen Fahrweise fortlaufend einem Schlaufenreaktor zu-
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geflhrt. Der Schlaufenreaktor umfalt dabei mindestens
eine Mdoglichkeit zum Zuflihren von Aceton oder zwei
oder mehr solcher Mdglichkeiten, mindestens eine Mog-
lichkeit zur Zufiihrung von flissiger oder gasférmiger
Blausaure, oder zwei oder mehr solcher Mdglichkeiten
sowie mindestens eine Mdglichkeit zum Zufiihren eines
Katalysators.

[0041] Als Katalysator eignen sich grundsatzlich belie-
bige alkalische Verbindungen wie Ammoniak, Natronlau-
ge oder Kalilauge, die die Umsetzung von Aceton und
Blausaure zu Acetoncyanhydrin katalysieren kdnnen. Es
hat sich jedoch als vorteilhaft herausgestellt, wenn als
Katalysator ein organischer Katalysator, insbesondere
ein Amin eingesetzt wird. Geeignet sind beispielsweise
sekundare oder tertidare Amine, wie Diethylamin, Dipro-
pylamin, Triethylamin, Tri-n-propylamin und dergleichen.
[0042] Einim Rahmendesbeschriebenen Verfahrens-
elementes einsetzbarer Schlaufenreaktor weist dartiber
hinaus noch mindestens eine Pumpe, oder zwei oder
mehr Pumpen, und mindestens eine Mischvorrichtung,
oder zwei oder mehr solcher Mischvorrichtungen auf.
[0043] Als Pumpe eignen sich grundsatzlich alle Pum-
pen, die geeignet sind, den Umlauf des Reaktionsgemi-
sches im Schlaufenreaktor zu gewahrleisten.

[0044] Als Mischvorrichtungen sind sowohl Mischvor-
richtungen mit beweglichen Elementen als auch so ge-
nannte Statikmischer geeignet, bei denen unbewegliche
Stréomungswiderstande vorgesehen sind. Im Falle des
Einsatzes von Statikmischern sind beispielsweise solche
geeignet, die einen Betriebslbertrug von mindestens et-
wa 10, beispielsweise mindestens etwa 15 oder mindes-
tens etwa 20 bar unter Betriebsbedingungen ohne we-
sentliche Einschrankungen der Funktionsfahigkeit erlau-
ben. Entsprechende Mischer kénnen aus Kunststoff oder
Metall bestehen. Als Kunststoff eignen sich beispielswei-
se PVC, PP; HDPE, PVDF, PFA oder PTFE. Metallmi-
scher kdnnen beispielsweise aus Nickellegierungen, Zir-
konium, Titan und dergleichen bestehen. Ebenfalls ge-
eignet sind beispielsweise Rechteckmischer.

[0045] Die Zugabe des Katalysators erfolgt vorzugs-
weise im Schlaufenreaktor nach der Pumpe und vor ei-
nem im Schlaufenreaktor vorhandenen Mischelement.
Katalysatoren werden im Rahmen der beschriebenen
Reaktion beispielsweise in einer solchen Menge einge-
setzt, dass die Gesamtreaktion bei einem pH-Wert von
maximal 8, insbesondere maximal etwa 7,5 oder etwa 7
gefahren wird. Es kann bevorzugt sein, wenn der pH-
Wert bei der Reaktion sich innerhalb eines Rahmens von
etwa 6, 5 bis etwa 7, 5, beispielsweise etwa 6,8 bis etwa
7,2 bewegt.

[0046] Es ist im Rahmen des beschriebenen Verfah-
rens alternativ zur Zugabe des Katalysators in den
Schlaufenreaktor nach der Pumpe und vor einer Misch-
vorrichtung auch mdglich, den Katalysator zusammen
mit dem Aceton in den Schlaufenreaktor einzuspeisen.
In einem solchen Fall kann es vorteilhaft sein, wenn fiir
eine entsprechende Vermischung von Aceton und Kata-
lysator vor Einspeisung in den Schlaufenreaktor gesorgt
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wird. Eine entsprechende Vermischung kann beispiels-
weise durch den Einsatz eines Mischers mit beweglichen
Teilen oder durch Einsatz eines Statikmischers erfolgen.
[0047] Wenn im Rahmen des beschriebenen Verfah-
rens eine kontinuierliche Fahrweise in einem Schlaufen-
reaktor als Betriebsart gewahlt wird, so kann es zweck-
maRig sein, den Zustand des Reaktionsgemisches durch
punktuelle oder fortlaufende Analysen zu untersuchen.
Dies bietet den Vorteil, dass gegebenenfalls auch auf
Zustandsanderungen im Reaktionsgemisch schnell rea-
giert werden kann. Daruber hinaus lassen sich so bei-
spielsweise die Reaktionspartner mdglichst genau do-
sieren, um Ausbeuteverluste zu minimieren.

[0048] Eine entsprechende Analytik kann beispiels-
weise durch Probennahme in der Reaktorschlaufe erfol-
gen. Geeignete Analyseverfahren sind beispielsweise
pH-Messung, Messung der Warmeténung oder Mes-
sung der Zusammensetzung des Reaktionsgemisches
durch geeignete spektroskopische Verfahren.

[0049] Insbesondereim Rahmen der Umsatzkontrolle,
Qualitétsaspekten und Sicherheit hat es sich haufig be-
wahrt, den Umsatz im Reaktionsgemisch Uber die aus
dem Reaktionsgemisch abgeflihrte Warme zu bestim-
men und mit der theoretisch frei werdenden Warme zu
vergleichen.

[0050] Die eigentliche Reaktion kann bei geeigneter
Wahl des Schlaufenreaktors grundséatzlich in den inner-
halb des Schlaufenreaktors angeordneten Rohrsyste-
men erfolgen. Da die Reaktion jedoch exotherm ist, soll-
te, um Ausbeuteverlust zu vermeiden, auf eine ausrei-
chende Kiihlung bzw. auf eine ausreichende Abfuhr der
Reaktionswarme geachtet werden. Es hat sich haufig als
vorteilhaft erwiesen, wenn die Reaktion innerhalb eines
Warmetauschers, vorzugsweise innerhalb eines Rohr-
blndelwarmetauschers ablauft. Je nach zu produzieren-
der Produktmenge kann die Kapazitat eines entspre-
chenden Warmetauschers unterschiedlich gewahlt wer-
den. FurgroRtechnische Verfahren haben sich insbeson-
dere Warmetauscher mit einem Volumen von etwa 10
bis etwa 40 m3 als besonders geeignet erwiesen. Bei
den bevorzugt eingesetzten Rohrbindelwarmetau-
schern handelt es sich um Warmetauscher die in einen
flissigkeitsdurchstrémten Mantel ein flissigkeitsdurch-
stromtes Rohrbiindel aufweisen. Je nach Rohrdurch-
messer, Packungsdichte, etc. kann der Warmeuibergang
zwischen den beiden Flissigkeiten entsprechend einge-
stellt werden. Es istim Rahmen des beschriebenen Ver-
fahrens grundsatzlich méglich, die Reaktion dahinge-
hend zu fiihren, dass das Reaktionsgemisch durch den
Warmetauscher im Rohrbiindel selbst gefahren wird und
die Reaktion innerhalb des Rohrblindels stattfindet, wo-
bei die Warme aus dem Rohrbiindel in die Mantelflis-
sigkeit abgeflhrt wird.

[0051] Es hat sich jedoch ebenfalls als praktikabel und
in vielen Féllen als sinnvoll erwiesen, das Reaktionsge-
misch durch den Mantel des Warmetauschers zu fiihren,
wahrend die zur Kiihlung eingesetzte Flussigkeit inner-
halb des Rohrbiindels zirkuliert. Dabei hat es sich in vie-
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len Fallen als vorteilhaft erwiesen, wenn die Reaktions-
mischung im Mantel zur Erzielung einer héheren Ver-
weildauer und einer besseren Durchmischung tber Stro-
mungswidersténde, vorzugsweise Umlenkbleche, ver-
teilt wird.

[0052] Das Verhaltnis von Mantelvolumen zum Volu-
men des Rohrbiindels kann dabei, je nach Auslegung
des Reaktors, etwa 10 zu 1 bis etwa 1 zu 10 betragen,
vorzugsweise ist das Volumen des Mantels grof3er als
das Volumen des Rohrbiindels (bezogen auf den Inhalt
der Rohre).

[0053] Die Warmeabfuhr aus dem Reaktor wird mit ei-
nem entsprechenden KihImittel, beispielsweise mit
Wasser, so eingestellt, dass die Reaktionstemperatur in-
nerhalb eines Korridors etwa 25 bis etwa 45°C, insbe-
sondere bei etwa 30 bis etwa 38, insbesondere bei etwa
33 bis etwa 35°C liegt.

[0054] Aus dem Schlaufenreaktor wird kontinuierlich
ein Produkt abgefiihrt. Das Produkt weist eine Tempe-
ratur im Rahmen der oben genannten Reaktionstempe-
raturen, beispielsweise eine Temperatur von etwa 35°C
auf. Das Produkt wird Gber einen oder mehrere Warme-
tauscher, insbesondere Uber einen oder mehrere Plat-
tenwarmetauscher gekuhlt. Dabei kommt beispielsweise
eine Solekiihlung zum Einsatz. Die Temperatur des Pro-
duktes nach Kihlung soll etwa 0 bis 10, insbesondere 1
bis etwa 5°C betragen. Das Produkt wird vorzugsweise
in einen Lagerbehalter Gberfihrt, der eine Pufferfunktion
aufweist. Zusatzlich kann das Produkt im Lagerbehalter
beispielsweise durch sténdiges Abfiihren eines Teil-
stroms aus dem Lagerbehélter zu einem geeigneten
Warmetauscher, beispielsweise zu einem Plattenwar-
metauscher, weiter gekihlt werden, bzw. auf einer ge-
eigneten Lagertemperatur gehalten werden. Es ist
durchaus méglich, dass indem Lagerbehélter eine Nach-
reaktion stattfinden kann.

[0055] Die Ruckfiihrung des Produktes in den Lager-
behalter, kann grundséatzlich auf beliebige Weise erfol-
gen. Es hat sich jedoch in einigen Fallen als vorteilhaft
herausgestellt, dass das Produkt derart tUber ein System
aus einer oder mehreren Disen in den Lagerbehalter
rickgefuhrt wird, dass innerhalb des Lagerbehélters eine
entsprechende Durchmischung des gelagerten Produk-
tes stattfindet.

[0056] Aus dem Lagerbehélter wird weiterhin kontinu-
ierlich Produkt in einen Stabilisierungsbehalter abge-
fuhrt. Dort wird das Produkt mit einer geeigneten Saure,
beispielsweise mit H,SO,, versetzt. Dabei wird der Ka-
talysator deaktiviert und das Reaktionsgemisch auf ei-
nen pH-Wert von etwa 1 bis etwa 3, insbesondere etwa
2 eingestellt. Als Saure eignet sich insbesondere Schwe-
felsaure, beispielsweise Schwefelsdure mit einem Ge-
halt von etwa 90 bis etwa 105 %, insbesondere von etwa
93 bis etwa 98 % H,SO,.

[0057] Das stabilisierte Produkt wird dem Stabilisie-
rungsbehalter entnommen und in die Aufreinigungsstufe
Uberfiihrt. Dabei kann ein Teil des entnommenen, stabi-
lisierten Produktes beispielsweise derart in den Stabili-
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sierungsbehalter zuriickgefiihrt werden, dass eine aus-
reichende Durchmischung des Behalters tber ein Sys-
tem aus einer oder mehreren Diisen gewahrleistet ist.

ACH-Aufarbeitung

[0058] Im Rahmen eines weiteren Verfahrenselemen-
tes, das im Zusammenhang mit der vorliegenden Erfin-
dung eingesetzt werden kann, wird Acetoncyanhydrin,
das in einer vorgelagerten Stufe beispielsweise aus der
Umsetzung von Aceton mit Blausaure erhalten wurden,
einer destillativen Aufarbeitung unterzogen. Dabei wird
das stabilisierte rohe Acetoncyanhydrin Gber eine ent-
sprechende Kolonne von niedrigsiedenden Bestandtei-
len befreit. Ein geeignetes Destillationsverfahren kann
beispielsweise Uber nur eine Kolonne geflihrt werden.
Es ist jedoch ebenfalls moglich, im Rahmen einer ent-
sprechenden Aufreinigung von rohem Acetoncyanhydrin
eine Kombination von zwei oder mehr Destillationsko-
lonnen auch kombiniert mit einem Fallfiimverdampfer
einzusetzen. Weiterhin kdnnen zwei oder mehrere Fall-
filmverdampfer oder auch zwei oder mehrere Destillati-
onskolonnen miteinander kombiniert werden.

[0059] Dasrohe Acetoncyanhydrinkommtin der Regel
miteiner Temperatur von etwa 0 bis etwa 15°C, beispiels-
weise einer Temperatur von etwa 5 bis etwa 10°C aus
der Lagerung zur Destillation. Grundsatzlich kann das
rohe Acetoncyanhydrin direkt in die Kolonne eingefiihrt
werden. Es hat sich jedoch in einigen Fallen bewahrt,
wenn zunachst das rohe, kiihle Acetoncyanhydrin iber
einen Warmetauscher einen Teil der Warme des bereits
destillativ gereinigten Produktes libernimmt. Daher wird
im Rahmen einer weiteren Ausfiihrungsform des hier be-
schriebenen Verfahrens das rohe Acetoncyanhydrin
Uber einen Warmetauscher auf eine Temperatur von et-
wa 60 bis 80°C erhitzt.

[0060] Die destillative Reinigung des Acetoncyanhyd-
rin erfolgt Uber eine Destillationskolonne, vorzugsweise
mit mehr als 10 Béden oder Uber eine Kaskade von zwei
oder mehr entsprechend geeigneter Destillationskolon-
nen. Die Beheizung des Kolonnensumpfes erfolgt vor-
zugsweise mit Dampf. Es hat sich als vorteilhaft heraus-
gestellt, wenn die Sumpftemperatur eine Temperatur von
140°C nicht Ubersteigt, gute Ausbeuten und eine gute
Reinigung haben sich erzielen lassen, wenn die Sumpf-
temperatur nicht gréRer als etwa 130°C oder nicht hdher
als etwa 110°C ist. Die Temperaturangaben beziehen
sich dabei auf die Wandtemperatur des Kolonnensump-
fes.

[0061] Das rohe Acetoncyanhydrin wird im oberen
Drittel der Kolonne dem Kolonnenkérper zugefiihrt. Die
Destillation wird vorzugsweise bei verringertem Druck,
beispielsweise bei einem Druck von etwa 50 bis etwa
900 mbar, insbesondere etwa 50 bis etwa 250 mbar und
mit guten Ergebnissen zwischen 50 bis etwa 150 mbar
durchgefihrt.

[0062] Am Kopf der Kolonne werden gasférmige Ver-
unreinigungen, insbesondere Aceton und Blausaure,
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entnommen, die abgetrennten gasférmigen Stoffe wer-
den Uber einen Warmetauscher oder eine Kaskade von
zwei oder mehr Warmetauschern gekuhlt. Hierbei wird
vorzugsweise eine Soleklihlung mit einer Temperatur
von etwa 0 bis etwa 10°C eingesetzt. Dabei wird den
gasférmigen Inhaltsstoffen der Briiden die Gelegenheit
gegeben, zu kondensieren. Die erste Kondensationsstu-
fe kann beispielsweise bei Normaldruck stattfinden. Es
ist jedoch ebenso mdéglich und hat sich in einigen Fallen
als vorteilhaft erwiesen, wenn diese erste Kondensati-
onsstufe unter verringertem Druck, vorzugsweise bei
dem Druck, der im Rahmen der Destillation vorherrscht,
erfolgt. Das Kondensat wird in einen gekiihlten Auffang-
behalter weitergeleitet und dort bei einer Temperatur von
etwa 0 bis etwa 15°C, insbesondere bei etwa 5 bis etwa
10°C gesammelt.

[0063] Die im Rahmen des ersten Kondensations-
schrittes nicht kondensierenden gasférmigen Verbin-
dungen werden Uber eine Vakuumpumpe aus dem Un-
terdruckraum entfernt. Hierbei ist grundséatzlich eine be-
liebige Vakuumpumpe einsetzbar. Es hat sich jedoch in
vielen Fallen als vorteilhaft erwiesen, wenn eine Vaku-
umpumpe eingesetzt wird, die aufgrund ihrer Bauweise
nichtzum Eintrag flissiger Verunreinigungenin den Gas-
strom fuhrt. Vorzugsweise werden hier daher beispiels-
weise trocken laufende Vakuumpumpen eingesetzt.
[0064] Der auf der Druckseite der Pumpe entweichen-
de Gasstrom wird Uber einen weiteren Warmetauscher
geflhrt, der vorzugsweise mit Sole bei einer Temperatur
von etwa 0 bis etwa 15°C gekuhlt wird. Hierbei konden-
sierende Inhaltsstoffe werden ebenfalls in dem Sammel-
behalter gesammelt, der bereits die unter Vakuumbedin-
gungen gewonnenen Kondensate auffangt. Die auf der
Druckseite der Vakuumpumpe durchgefiihrte Konden-
sation kann beispielsweise durch einen Warmetauscher,
jedoch auch miteiner Kaskade von zwei oder mehr seriell
parallel angeordneten Warmetauschern erfolgen. Nach
diesem Kondensationsschritt verbleibende gasférmigen
Stoffen werden abgeflihrt und einer beliebigen weiteren
Verwertung, beispielsweise einer thermischen Verwer-
tung, zugefihrt.

[0065] Die gesammelten Kondensate kdnnen eben-
falls beliebig weiterverwertet werden. Es hat sich jedoch
als unter 6konomischen Gesichtspunkten aullerst Vor-
teilhaft erwiesen, die Kondensate in die Reaktion zur Her-
stellung von Acetoncyanhydrin zuriickzufiihren. Dies er-
folgt vorzugsweise an einer oder mehreren Stellen, die
Zugang zum Schlaufenreaktor ermdéglichen. Die Kon-
densate kénnen grundsatzlich eine beliebige Zusam-
mensetzung aufweisen, sofern sie die Herstellung des
Acetoncyanhydrins nicht stéren. In vielen Féllen wird die
Uberwiegende Menge des Kondensates jedoch aus Ace-
ton und Blausaure bestehen, beispielsweise in einem
molaren Verhaltnis von etwa 2:1 bis etwa 1:2, haufig in
einem Verhéaltnis von etwa 1:1.

[0066] Das aus dem Sumpf der Destillationskolonne
gewonnene Acetoncyanhydrin wird zunachst liber einen
ersten Warmetauscher durch das zugefiihrte, kalte rohe
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Acetoncyanhydrin auf eine Temperatur von etwa 40 bis
etwa 80°C abgekuhlt. AnschlieBend wird das Acetoncy-
anhydrin Uber einen mindestens einen weiteren Warme-
tauscher auf eine Temperatur von etwa 30 bis etwa 35°C
gekihlt und ggf. zwischengelagert.

Amidierung

[0067] Im Rahmen eines weiteren Verfahrensele-
ments, wie er haufig bei der Herstellung von Methacryl-
saure oder von Estern der Methacrylsdure vorgesehen
ist, wird Acetoncyanhydrin einer Hydrolyse unterzogen.
Dabei bildet sich bei verschiedenen Temperaturstufen
nach einer Reihe von Reaktionen als Produkt Methacryl-
amid.

[0068] Die Umsetzung wird in einer dem Fachmann
bekannten Weise durch eine Reaktion zwischen konzen-
trierter Schwefelsdure und Acetoncyanhydrin bewirkt.
Die Umsetzungist exotherm, so dass in vorteilhafter Wei-
se Reaktionswarme aus dem System abgefiihrt wird.
[0069] DieUmsetzungkannauch hierwiederim Batch-
verfahren oder in kontinuierlichen Verfahren durchge-
fuhrt werden. Letzteres hat sich in vielen Fallen als vor-
teilhaft erwiesen. Sofern die Umsetzung im Rahmen ei-
nes kontinuierlichen Verfahrens durchgefihrt wird, hat
sich der Einsatz von Schlaufenreaktoren bewahrt. Die
Umsetzung kann beispielsweise in nur einem Schlaufen-
reaktor erfolgen. Es kann jedoch vorteilhaft sein, wenn
die Umsetzung in einer Kaskade von zwei oder mehreren
Schlaufenreaktoren durchgefihrt wird.

[0070] Ein geeigneter Schlaufenreaktor weist im Rah-
men des beschriebenen Verfahrens eine oder mehrere
Zufuhrstellen fir Acetoncyanhydrin, eine oder mehrere
Zufuhrstellen fir konzentrierte Schwefelsdure, einen
oder mehrere Gasabscheider, einen oder mehrere \War-
metauscher und eine oder mehrere Mischer und oftmals
eine Pumpe als ein Férdermittel auf.

[0071] Die Hydrolyse von Acetoncyanhydrin mit
Schwefelsdure zu Methacrylamid ist, wie bereits be-
schrieben, exotherm. Die im Rahmen der Reaktion an-
fallende Reaktionswarme muss dem System jedoch zu-
mindest weitgehend entzogen werden, da mit zuneh-
mender Temperatur bei der Umsetzung die Ausbeute
sinkt. Zwar ist es grundséatzlich méglich mit entsprechen-
den Warmetauschern eine schnelle und umfassende Ab-
fuhr der Reaktionswarme zu erzielen. Es kann jedoch
auch nachteilig sein, das Gemisch zu sehr zu kiihlen, da
fiir einen entsprechenden Austausch an den Warmetau-
schern ein ausreichender Warmeiibergang erforderlich
ist. Da mit sinkender Temperatur die Viskositat des Ge-
mischs stark ansteigt, wird so einerseits die Zirkulation
im bzw. der Durchfluss durch den Schlaufenreaktor er-
schwert, andererseits lasst sich eine ausreichende Ab-
fuhr der Reaktionsenergie aus dem System nicht mehr
gewahrleisten.

[0072] Daruber hinaus kénnen zu geringe Temperatu-
ren im Reaktionsgemisch zu einer Kristallisation von In-
haltsstoffen des Reaktionsgemischs an den Warmetau-
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schern fiihren. Dadurch wird der Warmeiibergang weiter
verschlechtert, wodurch sich eindeutiger Ausbeuteriick-
gang verzeichnen lasst. Darlber hinaus kann der
Schlaufenreaktor nicht mit den optimalen Mengen an Re-
aktanden beschickt werden, so dass insgesamt die Effi-
zienz des Verfahrens leidet.

[0073] Im Rahmen einer Ausgestaltung des Verfah-
rens wird aus einem Strom von Acetoncyanhydrin ein
Teil, vorzugsweise etwa zwei Drittel bis etwa drei Viertel,
des Volumenstroms in einen ersten Schlaufenreaktor
eingefuhrt. Vorzugsweise weist ein erster Schlaufenre-
aktor einen oder mehrere Warmetauscher, eine oder
mehrere Pumpen, einen oder mehrere Mischelemente
und einen oder mehrere Gasabscheider auf. Die den ers-
ten Schlaufenreaktor durchlaufenden Umwalzstrome lie-
gen vorzugsweise im Bereich von etwa 50 bis 650 m3/h,
bevorzugt in einem Bereich von 100 bis 500 m3/h und
daruber hinaus bevorzugtin einem Bereich von etwa 150
bis 450 m3/h. In einem auf den ersten Schlaufenreaktor
folgenden mindestens einem weiteren Schlaufenreaktor
liegen die Umwalzstrédme vorzugsweise in einem Bereich
von etwa 40 bis 650 m3/h, bevorzugt in einem Bereich
von 50 bis 500 m3/h und dariiber hinaus bevorzugt in
einem Bereich von etwa 60 bis 350 m3/h. Weiterhin sind
als Temperaturdifferenz (iber den Warmetauscher etwa
1 bis 20° C bevorzugt, wobei etwa 2 bis 7°C besonders
bevorzugt sind.

[0074] Die Zufuhr des Acetoncyanhydrin kann grund-
satzlich an beliebiger Stelle in den Schlaufenreaktor er-
folgen. Es hat sich jedoch als vorteilhaft erwiesen, wenn
die Zufuhr in ein Mischelement, beispielsweise in einen
Mischer mitbeweglichen Teilen oder einen Statikmischer
oder an gut durchmischter Stelle erfolgt. Die Zufuhr der
Schwefelsaure erfolgt vorteilhafter Weise vor der Ace-
toncyanhydrinzugabe. Ansonsten ist es jedoch ebenfalls
moglich, die Schwefelsaure an beliebiger Stelle in den
Schlaufenreaktor einzufiihren.

[0075] Das Verhaltnis der Reaktanden im Schlaufen-
reaktor wird so gesteuert, dass ein Uberschuss Schwe-
felsaure vorliegt. Der Uberschuss an Schwefelsaure be-
tragt, bezuglich des molaren Verhaltnisses der Inhalts-
stoffe, im ersten Schlaufenreaktor etwa 1,8:1 bis etwa
3:1 und im letzten Schlaufenreaktor etwa 1,3:1 bis etwa
2:1.

[0076] In einigen Fallen hat es sich als vorteilhaft er-
wiesen, mit einem derartigen Uberschuss an Schwefel-
saure die Reaktion im Schlaufenreaktor zu betreiben. Die
Schwefelsaure kann hier beispielsweise als Losemittel
dienenunddie Viskositdt des Reaktionsgemischs niedrig
halten, wodurch eine héhere Abfuhr von Reaktionswar-
me und eine niedrigere Temperatur des Reaktionsge-
mischs gewahrleistet werden kann. Dies kann deutliche
Ausbeutevorteile mit sich bringen. Die Temperatur im
Reaktionsgemisch betragt etwa 90 bis etwa 120°C.
[0077] Die Warmeabfuhr wird durch einen oder meh-
rere Warmetauscher im Schlaufenreaktor gewahrleistet.
Es hat sich dabei als vorteilhaft erwiesen, wenn die War-
metauscher Uber eine geeignete Sensorik zum Einstel-
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len der Kiuihlleistung verfiigen, um eine zu starke Kiihlung
des Reaktionsgemischs aus den oben genannten Grin-
den zu verhindern. So kann es beispielsweise vorteilhaft
sein, den Warmeubergang im Warmetauscher oder in
den Warmetauschern punktférmig oder kontinuierlich zu
messen und daran die Kihlleistung der Warmetauscher
anzupassen. Dies kann beispielsweise Uber das Kihl-
mittel selbst geschehen. Es ist auch ebenso mdglich
durch entsprechende Variation der Zugabe der Reakti-
onspartner und durch die Erzeugung von mehr Reakti-
onswarme eine entsprechenden Erhitzung des Reakti-
onsgemischs zu erreichen. Auch eine Kombination von
beiden Mdglichkeiten ist denkbar. Der Schlaufenreaktor
sollte dariiber hinaus Uber mindestens einen Gasab-
scheider verfiigen. Uber den Gasabscheider wird einer-
seits dem Schlaufenreaktor kontinuierlich gebildetes
Produkt entnommen. Andererseits lassen sich im Rah-
men der Reaktion gebildete Gase so dem Reaktions-
raum entziehen. Als Gas bildet sich hauptsachlich Koh-
lenmonoxid. Das aus dem Schlaufenreaktor entnomme-
ne Produkt wird vorzugsweise in einen zweiten Schlau-
fenreaktor Uberfuhrt. In diesen zweiten Schlaufenreaktor
wird das Schwefelsdure und Metharcylsdureamid bein-
haltende Reaktionsgemisch wie es durch die Reaktion
im ersten Schlaufenreaktor erhalten wurde, mit dem ver-
bleibenden Teilstrom an Acetoncyanhydrin umgesetzt.
Hierbei reagiert der Uberschuss an Schwefelsaure aus
dem ersten Schlaufenreaktor, oder zumindest ein Teil
der Uberschussigen Schwefelsaure, mit dem Acetoncy-
anhydrin unter weiterer Bildung von Methacrylsdurea-
mid. Die Durchfiihrung der Reaktion in zwei oder mehr
Schlaufenreaktoren weist den Vorteil auf, dass aufgrund
des Schwefelsdureliberschusses im ersten Schlaufen-
reaktor die Pumpbarkeit des Reaktionsgemischs und da-
mit der Warmetubergang und letztendlich die Ausbeute
verbessert werden. Im zweiten Schlaufenreaktor ist wie-
derum mindestens ein Mischelement, mindestens ein
Warmetauscher und mindestens ein Gasabscheider an-
geordnet. Die Reaktionstemperatur im zweiten Schlau-
fenreaktor betragt ebenfalls etwa 90 bis etwa 120°C.
[0078] Das Problem der Pumpbarkeit des Reaktions-
gemischs, des Warmelbergangs und einer moglichst
geringen Reaktionstemperatur stellt sich im jedem wei-
teren Schlaufenreaktor genauso wie im ersten. Deshalb
verfiigt vorteilhafter Weise auch der zweite Schlaufenre-
aktor Uber einen Warmetauscher, dessen Kiihlleistung
durch entsprechende Sensorik geregelt werden kann.
[0079] Die Zufuhr des Acetoncyanhydrins erfolgt wie-
derum in einem geeigneten Mischelement, vorzugswei-
se in einen Statikmischer oder an gut durchmischter Stel-
le.

[0080] Aus dem Abscheider, insbesondere Gasab-
scheider, des zweiten Schlaufenreaktors wird das Pro-
dukt entnommen und zur Vervollstdndigung der Umset-
zung und zur Bildung des Methacrylsaureamids auf eine
Temperatur von etwa 130 bis etwa 180°C erhitzt.
[0081] Die Erhitzung wird vorzugsweise derart durch-
geflihrt, dass die Maximaltemperatur nur fiir einen még-
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lichst kurzen Zeitraum, beispielsweise flir eine Zeit von
etwa einer Minute bis etwa 30 Minuten, insbesondere fir
eine Zeit von etwa zwei bis etwa acht oder etwa drei bis
etwa funf Minuten erreicht wird. Dies kann grundsatzlich
in beliebigen Apparaturen zur Erzielung einer derartigen
Temperatur fir einen derart kurzen Zeitraum erfolgen.
Beispielsweise kann die Energiezufuhr auf konventionel-
lem Wege durch elektrische Energie oder durch Dampf
erfolgen. Esistjedoch ebenso mdéglich, die Energie durch
elektromagnetische Strahlung, beispielsweise durch Mi-
krowellen zuzufiihren.

[0082] Es hat sich in verschiedenen Fallen als vorteil-
haft erwiesen, wenn der Erhitzungsschritt in einem War-
metauscher mit zwei oder mehrstufiger Anordnung von
Rohrwendeln, die vorzugsweise in einer mindestens
doppelten, gegenlaufigen Anordnung vorliegen kdnnen,
erfolgt. Dabei wird das Reaktionsgemisch schnell auf ei-
ne Temperatur von etwa 130 bis 180°C erhitzt.

[0083] DerWarmetauscherkannbeispielsweise mitei-
nem oder mehreren Gasabscheidern kombiniert werden.
So st es beispielsweise mdglich, das Reaktionsgemisch
nach Verlassen der ersten Rohrwendel im Warmetau-
scher durch einen Gasabscheider zu filhren. Dabei kdn-
nen beispielsweise wahrend der Reaktion entstehende,
gasformige Komponenten aus dem Reaktionsgemisch
abgetrennt werden. Es ist ebenso mdglich, das Reakti-
onsgemisch nach Verlassen der zweiten Wendel mit ei-
nem Gasabscheider zu behandeln. Es kann sich dartiber
hinaus als vorteilhaft erweisen, an beiden Stellen, sowohl
nach Verlassen der ersten als auch nach Verlassen der
zweiten Rohrwendel das Reaktionsgemisch mit einem
Gasabscheider zu behandeln.

[0084] Diesoerhaltliche Amidlésungweistin der Regel
eine Temperatur von mehrals 100°C, Ublicherweise eine
Temperatur von etwa 130 bis 180°C auf.

[0085] Die im Rahmen der Amidierung anfallenden
gasférmigen Verbindungen kénnen grundsatzlich in be-
liebiger Weise entsorgt oder einer Weiterverarbeitung
zugeflhrt werden. Es kann in einigen Fallen jedoch vor-
teilhaft sein, wenn die entsprechenden Gase in einer
Transportleitung dergestalt zusammengefiihrt werden,
dass sie entweder kontinuierlich oder bei Bedarf ggf. mit
Druck, beispielsweise mit Dampfdruck, beaufschlagt und
so weitertransportiert werden kénnen.

Veresterung

[0086] Ein weiterer ein Verfahrenselement darstellen-
der Schritt, der im Rahmen der vorliegenden Erfindung
im Zusammenhang mitdem erfindungsgemafen Verfah-
ren eingesetzt werden kann, ist eine Hydrolyse von Me-
thacrylsdureamid zu Methacrylsdure und deren gleich-
zeitiger Veresterung zu Methacrylsaureester. Diese Re-
aktionkannin einem oder mehreren beheizten, beispiels-
weise durch Dampf beheizten Kesseln, durchgefiihrt
werden. Es hat sich in vielen Féllen als vorteilhaft erwie-
sen, wenn die Veresterung in mindestens zwei aufein-
ander folgenden Kesseln, beispielsweise jedoch auch in
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drei oder vier oder mehr aufeinander folgenden Kesseln
durchgefiihrt wird. Dabei wird eine Losung von Me-
thacrylsdureamid in den Kessel bzw. in den ersten Kes-
sel einer zwei oder mehr Kessel umfassenden Kaskade
von Kesseln eingefiihrt.

[0087] Es ist haufig bevorzugt, eine entsprechende
Veresterungsreaktion mit einer Kaskade von zwei oder
mehr Kesseln durchzufiihren. Im Folgenden soll daher
ausschlieBlich auf diese Variante Bezug genommen wer-
den.

[0088] Im Rahmendes hier beschriebenen Verfahrens
kann beispielsweise eine Amidlésung, wie sie aus der
hier beschriebenen Amidierungsreaktion erhaltlich ist, in
einen ersten Kessel eingespeist werden. Der Kessel wird
beispielsweise mit Dampf beheizt. Die zugefiihrte
Amidlésung weist in der Regel eine erhéhte Temperatur
auf, beispielsweise eine Temperatur von etwa 100 bis
etwa 180°C, im Wesentlichen entsprechend der Ablauf-
temperatur der Amidlésung aus der oben vorgestellten
Amidierungsreaktion. Den Kesseln wird weiterhin ein Al-
kanol zugefiihrt, das zur Veresterung eingesetzt werden
kann.

[0089] Grundsatzlich eignen sich hier beliebige Alka-
nole mit 1 bis etwa 4 Kohlenstoffatomen, die linear oder
verzweigt, gesattigt oder ungesattigt sein kdnnen, wobei
Methanol besonders bevorzugtist. Ebenso kdnnendiese
Alkanole zusammen mit Methacrylsaureestern einge-
setzt werden, was insbesondere bei Umesterungen der
Fall ist.

[0090] Der Kessel wird weiterhin mit Wasser be-
schickt, so dass insgesamt eine Wasserkonzentrationim
Kessel von etwa 13 bis etwa 26 Gew.-%, insbesondere
etwa 18 bis etwa 20 Gew.-% herrscht.

[0091] Die Menge an Amidlésung und an Alkanol wird
derart geregelt, dass ein Gesamtmolverhaltnis von Amid
zu Alkanol von etwa 1:1,4 bis etwa 1:1,6 herrscht. Das
Alkanol kann auf die Kesselkaskade derart verteilt wer-
den, dass im ersten Reaktor das Molverhaltnis etwa 1:1,1
bis etwa 1:1,4 betragt und in den folgenden Reaktions-
stufen bezogen auf den Gesamtamidstrom Molverhalt-
nisse von etwa 1:0,05 bis etwa 1:0,3 eingestellt werden.
Das in die Veresterung zugeflihrte Alkanol kann sich aus
"Frischalkanol" sowie Alkanol aus Recyclingstrémen der
Aufarbeitungsstufen und bei Bedarf auch aus Recycling-
stromen der Downstreamprozesse des Produktionsver-
bundes zusammen setzen.

[0092] Die Beschickung des ersten Kessels mit Was-
serkann grundsatzlich dahingehend erfolgen, dass Was-
ser aus einer beliebigen Quelle dem Kessel zugefihrt
wird, sofern dieses Wasser keine Inhaltsstoffe aufweist,
die die Veresterungsreaktion oder die nachfolgenden
Prozel3stufen nachteilig beeinflussen kdénnten. Bei-
spielsweise kann dem Kessel VE-Wasser oder Brunnen-
wasser zugeflhrt werden. Es ist jedoch ebenfalls még-
lich, dem Kessel ein Gemisch aus Wasser und organi-
schen Verbindungen zuzufiihren, wie sie beispielsweise
bei der Reinigung von Methacrylsaure oder Methacryl-
saureestern anfallen. Im Rahmen einer bevorzugten
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Ausfiihrungsform des hier vorgestellten Verfahrens wer-
den die Kessel zumindest anteilig mit einem Gemisch
aus Wasser und solchen organischen Verbindungen be-
schickt.

[0093] Wenn eine Kaskade von zwei oder mehr Kes-
seln im Rahmen der Veresterungsreaktion eingesetzt
wird, so kdnnen die entstandenen gasférmigen Stoffe,
insbesondere der Methacrylsdureester, grundsatzlich
aus jedem Kessel einzeln abgezogen und einer Reini-
gung zugefihrt werden. Es hat sich jedoch in manchen
Fallen als vorteilhaft erwiesen, wenn bei einer Kaskade
von zwei oder mehr Kesseln die gasformigen Produkte
aus dem ersten Kessel zunachst in den zweiten Reakti-
onskessel eingespeist werden, ohne dass die gasférmi-
gen Verbindungen aus dem ersten Kessel direkt einer
Reinigung zugefiihrt werden. Diese Vorgehensweise
bietet den Vorteil, dass der im ersten Kessel haufig star-
ken Schaumentwicklung nicht durch aufwendige, appa-
rative Entschdumung begegnet werden muss. Im Falle
einer Kaskadierung der gasférmigen Stoffe aus dem ers-
ten Kesselin den zweiten Kessel tritt derim ersten Kessel
gebildete und ggf. mitgerissene Schaum einfach in den
Reaktionsraum des zweiten Kessels mit ein. Da dort in
der Regel die Schaumbildung deutlich geringer ist, muss
so nicht apparativ entschaumt werden.

[0094] Der nach einem ersten Kessel angeordnete
zweite Kessel nimmt nun einerseits den Uberlauf des
ersten Kessels auf, andererseits wird er mit den gasfor-
migen im ersten Kessel gebildeten oder im ersten Kessel
vorhandenen Stoffen gespeist. Der zweite Kessel und
die evt. folgenden werden ebenfalls mit Methanol be-
schickt. Hierbei ist es bevorzugt, dass die Methanolmen-
ge von Kessel zu Kessel um mindestens 10 %, jeweils
auf den vorhergehenden Kessel bezogen, abnimmt. Die
Wasserkonzentration im zweiten Kessel sowie in den
weiteren Kesseln kann sich von der des ersten Kessels
unterscheiden, oftmals sind die Konzentrationsunter-
schiede jedoch gering.

[0095] Die im zweiten Kessel entstehenden Briiden
werden aus dem Kessel abgefiihrt und in den Sumpf ei-
ner Destillationskolonne eingeleitet.

[0096] Wenn die Veresterung mit einer Kaskade von
drei oder mehr Kesseln durchgefiihrt wird, so wird jeweils
der Uberlauf des zweiten Kessels in einen dritten Kessel
Uberfiihrt sowie der Uberlauf des dritten Kessels ggf. in
einen vierten Kessel Giberfuhrt. Die weiteren Kessel wer-
den ebenfalls dampfbeheizt. Vorzugsweise wird die
Temperatur in den Kesseln 3 und ggf. 4 auf etwa 120 °C
bis etwa 140 °C eingestellt.

[0097] Die aus den Kesseln entweichenden Briiden
werden in eine Destillationskolonne eingeleitet, wobei
diese vorzugsweise im Unterbereich der Destillationsko-
lonne erfolgt. Die Briiden umfassen ein azeotropes Ge-
misch aus Trager-Dampf, Methacrylsdureester und Al-
kanol und weisen je nach eingesetztem Alkanol eine
Temperatur von etwa 60 bis etwa 120°C, beispielsweise
etwa 70 bis etwa 90°C bei Einsatz von Methanol auf. In
der Destillationskolonne wird der Methacrylsdureester
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gasférmig von den bei héheren Temperaturen siedenden
Bridenbestandteilen abgetrennt. Die hochsiedenden
Anteile (hauptsachlich Methacrylsdure, Hydroxyisobut-
tersaureester und Wasser) werden in den ersten Reak-
tionskessel zurtickgefihrt. Der gebildete Methacrylséu-
reester wird am Kolonnenkopf abgezogen und Uber ei-
nen Warmetauscher oder eine Kaskade von zwei oder
mehr Warmetauschern abgekuhlt. Es hat sich in einigen
Fallen bewahrt, wenn die Kihlung des Methacrylsau-
reesters Uber mindestens zwei Warmetauscher erfolgt,
wobei ein erster Warmetauscher mit Wasser die Kon-
densation und eine Kiihlung auf eine Temperatur von
etwa 60 bis etwa 30°C durchfiihrt, wahrend ein zweiter,
solegekuihlter Warmetauscher eine Abkiihlung auf etwa
5 bis etwa 15°C vornimmt. Von dem wassergekihlten
Kondensat kann ein Teilstrom als Riicklauf auf die Ko-
lonnen zur Konzentrationssteuerung der Kolonne gege-
ben. Es ist jedoch ebenso méglich, den gebildeten Me-
thacrylsaureester Uiber eine Kaskade von mehr als zwei
Warmetauschernzukihlen. Hierbei istes beispielsweise
moglich, zunachst eine Kiihlung tGber zwei hintereinan-
der geschaltete, wassergekuhlte Warmetauscher vorzu-
nehmen und anschlieRend Uber einen entsprechenden
solegekihlten Warmetauscher eine weitere Abkihlung
zu erzielen.

[0098] So kann beispielsweise im Rahmen des hier
vorgestellten Verfahrens der gebildete Methacrylsdu-
reester in gasférmigem Zustand Uber einen ersten War-
metauscher mit Wasserklhlung gekiihlt werden. Sowohl
kondensierte als auch nicht kondensierte Stoffe werden
anschlieRBend in einen zweiten Warmetauscher weiter-
geleitet, wo eine weitere Kondensation Giber Wasserkiih-
lung stattfindet. An dieser Stelle kdnnen nun beispiels-
weise gasférmige Stoffe in einen separaten, mit Sole ge-
kiihlten Warmetauscher Gberfuhrt werden. Das Konden-
sat in diesem solegekuhlten Warmetauscher wird an-
schlieRend in den Destillatstrom gegeben, wahrend die
verbleibenden gasférmigen Stoffe weiter verwertet wer-
den kdénnen oder einer Entsorgung zugefiihrt werden.
Das Methacrylsaureester-Kondensat aus dem zweiten
wassergekuhlten Warmetauscher wird nun in einem mit
Wasser oder mit Sole gekiihlten Warmetauscher auf eine
Temperatur von weniger als 15°C, vorzugsweise etwa 8
bis etwa 12°C gekiihlt. Dieser Kiihischritt kann dazu fih-
ren, dass der gebildete Methacrylsdureester einen deut-
lich niedrigeren Gehalt an Ameisensaure aufweist, als
dies ohne den entsprechenden Kiihlungsschritt der Fall
ware. Das abgekiihlte Kondensat wird anschlieRend in
einen Phasentrenner Uberfiihrt. Hier wird die organische
Phase (Methacrylsdureester) von der wassrigen Phase
getrennt. Die wéassrige Phase, die neben Wasser noch
einen Gehalt an organischen Verbindungen, insbeson-
dere Alkanol, aus dem Destillationsschritt aufweisen
kann, kann grundséatzlich beliebig weiterverwendet wer-
den. Wie jedoch bereits oben beschrieben, kann es be-
vorzugt sein, dieses Gemisch aus Wasser und organi-
schen Verbindungen wiederinden Veresterungsprozess
zuriickzufiihren, indem eine Einspeisung in den ersten
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Reaktionskessel erfolgt.

[0099] Die abgetrennte organische Phase wird in ei-
nen Wascher eingespeist. Dort wird der Methacrylsau-
reester mit demineralisiertem Wasser gewaschen. Die
abgeschiedene wassrige Phase, die ein Gemisch aus
Wasser und organischen Verbindungen, insbesondere
Alkanol, enthalt, kann wiederum grundsatzlich beliebig
weiterverwendet werden. Es ist jedoch unter 6konomi-
schen Gesichtspunkten vorteilhaft, diese wassrige Pha-
se wieder in den Veresterungsschritt riickzufiihren, in-
dem sie beispielsweise in den ersten Kessel eingespeist
wird.

[0100] Da Methacrylsdureester eine starke Neigung
zur Polymerisation aufweisen, ist es in vielen Fallen vor-
teilhaft, wenn im Rahmen der Veresterung von Me-
thacrylsaure dafiir Sorge getragen wird, dass eine der-
artige Polymerisation verhindert wird.

[0101] In Anlagen zur Herstellung von Methacrylsaure
oder Methacrylsaureestern findet Polymerisation oft
dann statt, wenn Methacrylsdure oder Methacrylsau-
reester einerseits eine geringe Strémungsgeschwindig-
keit aufweisen, so dass sich lokal Ruhezonen ausbilden
kénnen, in denen ein tiber langere Zeitandauernder Kon-
takt zwischen Methacrylsaure oder Methacrylsaureester
und einem Polymerisationsinitiator einstellen kann, der
in Folge dann zur Polymerisation fihren kann.

[0102] Um ein entsprechendes Polymerisationsver-
halten zu vermeiden, kann es vorteilhaft sein, eine Opti-
mierung des Stoffflusses dahingehend durchzuflhren,
dass einerseits die Strdomungsgeschwindigkeit des Me-
thacrylsdureesters oder der Methacrylsaure an mog-
lichst allen Stellen im System so hoch ist, dass die Zahl
der Ruhezonen minimiert wird. Dariiber hinaus kann es
vorteilhaft sein, den Strom an Methacrylsdure bzw. Me-
thacrylsadureester derart mit geeigneten Stabilisatoren zu
versetzen, dass eine Polymerisation weitgehend unter-
drickt wird.

[0103] Zu diesem Zweck kénnen im Rahmen des hier
dargestellten Verfahrens grundsatzlich die Stoffstréme
derart mit Stabilisatoren versetzt werden, dass méglichst
wenig Polymerisation im System selbst stattfindet. Hier-
zu wird insbesondere der Teil der Anlage mit entspre-
chenden Stabilisatoren versorgt, in dem die Methacryl-
saure bzw. der Methacrylsaureester wahrend oder nach
der Destillation in hoher Konzentration vorliegt.

[0104] Sohatessich beispielsweise als sinnvoll erwie-
sen, am Kopf der Destillationskolonne dem dort abgezo-
genen Strom an Methacrylsdureester einen Stabilisator
zuzufuhren. Weiterhin hat es sich als vorteilhaft erwie-
sen, diejenigen Anlagenteile mit einer Lésung von Sta-
bilisator in Methacrylsdureester zu spulen, in denen Me-
thacrylsdure oder Methacrylsdureester mit einer Tempe-
ratur von mehr als etwa 20°C, vorzugsweise mit einer
Temperatur im Bereich von etwa 20 bis etwa 120°C zir-
kuliert. So wird beispielsweise ein Teil des in den War-
metauschern anfallenden Kondensates zusammen mit
einem geeigneten Stabilisator derart in den Kopf der De-
stillationskolonne zurtickgefiihrt, dass dort der Kolon-
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nenkopf an seiner Innenseite standig mit stabilisiertem
Methacrylsadureester oder stabilisierter Methacrylsadure
bespriht wird. Dies geschieht vorzugsweise derart, dass
sich im Kolonnenkopf keine Ruhezonen ausbilden kén-
nen, an denen eine Polymerisation von Methacrylsaure
oder Methacrylsaureester zu beflrchten ist. Die Warme-
tauscher selbst kdnnen entsprechend ebenfalls mit einer
stabilisierten Ldsung von Methacrylsdure oder Me-
thacrylsdureester derart beaufschlagt werden, dass
auch hier keine Ruhezonen zur Ausbildung gelangen
kénnen.

[0105] Es hat sich weiterhin als Vorteil im Rahmen des
hier vorgestellten Verfahrens gezeigt, wenn beispiels-
weise die Kohlenmonoxid enthaltenden Abgase aus vo-
rangehenden Prozessen, insbesondere aus dem Amidi-
erungsschritt, zusammen mit Dampf durch die Vereste-
rungsanlage geleitet werden. Auf diese Weise erfolgt ei-
ne nochmalige Vereinigung des Gasgemisches von Ver-
bindungen, die als Feststoff oder als Flissigkeit abge-
trennt werden kénnen. Zum anderen werden diese an
einer zentralen Stelle gesammelt und kdnnen der weite-
ren Verwertung oder Entsorgung zugefiihrt werden.
[0106] Das im Rahmen der Veresterung und der an-
schlielRenden Vorreinigung erhaltene MMA bzw. der er-
haltene Methacrylsaureester oder die erhaltene Me-
thacrylsdure werden anschlieRend einer weiteren Be-
handlung zugefiihrt. Aus der Veresterung resultiert als
verbleibender Reststoff verdiinnte Schwefelsaure, die
ebenfalls einer weiteren Verwertung zugefiihrt werden
kann.

Vorreinigung des Esters oder der Sdure

[0107] Im Rahmen des hier vorgestellten Verfahrens
kann der Gegenstand der vorliegenden Erfindung auch
im Zusammenhang mit einem Verfahren zur Vorreini-
gung von Methacrylsdure oder Methacrylsaureester ein-
gesetzt werden, wie dieses in dem nachfolgenden Ver-
fahrenselement beschrieben wird. So wird grundséatzlich
rohe Methacrylsaure oder ein roher Methacrylsdureester
einer weiteren Reinigung unterzogen, um zu einem még-
lichstreinen Produkt zu gelangen. Eine derartige ein wei-
teres Verfahrenselement darstellende Reinigung kann
beispielsweise einstufig sein. Es hat sich jedoch in vielen
Fallen als vorteilhaft herausgestellt, wenn eine solche
Reinigung mindestens zwei Stufen umfasst, wobei in ei-
ner ersten Vorreinigung, wie sie hier beschrieben wird,
die niedrigsiedenden Bestandteile des Produktes ent-
fernt werden. Hierzu wird roher Methacrylsaureester
bzw. rohe Methacrylsaure zunachstin eine Destillations-
kolonne Uberfiihrt, in welcher die niedrigsiedenden Be-
standteile und Wasser abgetrennt werden kénnen. Hier-
zu wird der rohe Methacrylsdureester einer Destillations-
kolonne zugefiihrt, wobei die Zugabe etwa in der oberen
Halfte der Kolonne durchgefiihrt wird. Der Kolonnen-
sumpf wird mit Dampf beispielsweise derart beheizt,
dass eine Wandtemperatur von etwa 50 bis etwa 120°C
erreicht wird. Die Reinigung wird unter Vakuum durch-
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gefuhrt. Der Druck innerhalb der Kolonne betragt im Fall
des Esters vorzugsweise etwa 100 bis etwa 600 mbar.
Der Druck innerhalb der Kolonne betragt im Fall der Sau-
re vorzugsweise etwa 40 bis etwa 300 mbar.

[0108] Am Kolonnenkopfwerden die niedrigsiedenden
Bestandteile abgenommen. Insbesondere kénnen die-
ses beispielsweise Ether, Aceton und Methylformiat sein.
Die Briiden werden anschlieRBend UGber einen oder meh-
rere Warmetauscher kondensiert. Dabei hat es sich bei-
spielsweise in einigen Fallen bewahrt, zunachst eine
Kondensation tiber zwei in Serie geschaltete, mit Wasser
gekiihlte Warmetauscher durchzufiihren. Es ist jedoch
ebenso mdglich, an dieser Stelle auch nur einen War-
metauscher einzusetzen. Die Warmetauscher werden
vorzugsweise zur Erhéhung der Flussgeschwindigkeit
und um die Ausbildung stationéarer Phasen zu verhin-
dern, in senkrechtem Zustand betrieben, wobei es be-
vorzugt ist, eine mdglichst vollstdndige Benetzung zu er-
halten. Dem wassergekiihlten Warmetauscher oder den
wassergekihlten Warmetauschern nachgeschaltet,
kann ein solegekihlter Warmetauscher sein, es ist je-
doch auch méglich, eine Kaskade von zwei oder mehr
solegekiihlten Warmetauschern nachzuschalten. In der
Kaskade von Warmetauschern werden die Briiden kon-
densiert, mit Stabilisator versehen und beispielsweise ei-
nem Phasentrenner zugefihrt. Da die Briiden auch Was-
ser enthalten kdnnen, wird eine evtl. anfallende wassrige
Phase entsorgt oder einer weiteren Verwertung zuge-
fuhrt. Als weitere Verwertung bietet sich beispielsweise
die Rickfiihrung in eine Veresterungsreaktion, beispiels-
weise in eine Veresterungsreaktion wie sie oben be-
schrieben wurde, an. In diesem Fall wird die wassrige
Phase vorzugsweise in den ersten Veresterungskessel
rickgefuhrt.

[0109] Die abgetrennte organische Phase wird als
RuckfluR in den Kolonnenkopf eingespeist. Ein Teil der
organischen Phase kann wiederum zum Bespriihen der
Warmetauscherkdépfe und des Kolonnenkopfes einge-
setzt werden. Da es sich bei der abgetrennten organi-
schen Phase um eine Phase handelt, die mit Stabilisator
versetzt ist, lasst sich so wirksam einerseits die Ausbil-
dung von Ruhezonen verhindern. Andererseits bewirkt
die Gegenwart des Stabilisators eine weitere Unterbin-
dung der Polymerisationsneigung der abgetrennten Brii-
den.

[0110] Der aus den Warmetauschern erhaltene Kon-
densatstrom wird darlber hinaus vorzugsweise derart
mit demineralisiertem Wasser versetzt, dass im Phasen-
trenner eine ausreichende Abscheidwirkung erzielt wer-
den kann.

[0111] Die nach der Kondensation in der Warmetau-
scherkaskade verbleibenden, gasférmigen Verbindun-
gen kdnnen, vorzugsweise mittel Dampfstrahler als Un-
terdruckerzeuger, nochmals Uber einen oder mehrere
weitere Warmetauscher einer Kondensation unterzogen
werden. Es hat sich dabei unter 5konomischen Gesichts-
punkten als vorteilhaft herausgestellt, wenn im Rahmen
einer solchen Nachkondensation nicht nur die gasférmi-
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gen Stoffe aus der Vorreinigung kondensiert werden. So
ist es beispielsweise mdglich, einer derartigen Nachkon-
densation weitere gasférmige Stoffe zuzufiihren, wie sie
sich aus der Hauptreinigung von Methacrylsdureestern
ergeben. Der Vorteil einer derartigen Verfahrensweise
liegt beispielsweise darin, dass so ein Anteil an Me-
thacrylsaureester, der im Rahmen der Hauptreinigungs-
stufe nicht kondensiert wurde, im Rahmen der Vorreini-
gung nochmals Uber den Phasenabscheider in die Rei-
nigungskolonne Uberfihrt werden kann. So wird bei-
spielsweise gewahrleistet, dass eine Ausbeutemaximie-
rung stattfinden kann, und moglichst geringe Verluste an
Methacrylsaureester auftreten. Aullerdem kann durch
die geeignete Wahl der Auslegung und des Betriebs die-
serweiteren Warmetauscher die Zusammensetzung des
diese Warmetauscher verlassenden Abgases, insbe-
sondere der Gehalt an Leichtsiedern, eingestellt werden.
[0112] Aufgrund der Zufiihrung von Wasser im Rah-
men der Vorreinigung des Methacrylsadureesters kann
der Wassergehalt in der Veresterung und die Konzent-
ration an niedrigsiedenden Bestandteilen im Roh-Me-
thylmethacrylat insgesamt kontinuierlich ansteigen. Um
dies zu vermeiden, kann es vorteilhaft sein, einen Teil
des dem System zugefiihrten Wassers, vorzugsweise
kontinuierlich, aus dem System auszuschleusen. Dieses
Ausschleusen kann grundsatzlich beispielsweise in einer
GréRenordnung erfolgen, in der in der Vorreinigung dem
System Wasser zugefiihrt wird. Die im Phasentrenner
abgeschiedene wassrige Phase weist Ublicherweise ei-
nen Gehalt an organischen Inhaltsstoffen auf. Es kann
daher vorteilhaft sein, dieses Wasser einer Form der Ent-
sorgung zuzufiihren, die diesen Gehalt an organischen
Stoffen ausnutzt.

[0113] So kann es beispielsweise vorteilhaft sein,
wenn ein derart mit organischen Stoffen belastetes Was-
ser im Rahmen eines Schwefelsdurespaltverfahrens
dem Brennraum zugemischt wird. Aufgrund der oxidier-
baren Inhaltsstoffe kann so deren Brennwert, zumindest
teilweise, noch genutzt werden. Dariiber hinaus wird so
eine moglicherweise kostspielige Entsorgung des mit or-
ganischen Stoffen belasteten Wassers oft vermieden.

Feinreinigung des Methacrylsdureesters

[0114] Zur Feinreinigung des Methacrylsaureesters
wird der rohe, vorgereinigte Methacrylsaureester einer
erneuten Destillation unterzogen. Dabei wird der rohe
Methacrylsaureester mit Hilfe einer Destillationskolonne
von seinen hochsiedenden Bestandteilen befreit und so
ein Reinmethacrylsdureester erhalten. Hierzu wird der
rohe Methacrylsaureester in einer dem Fachmann be-
kannten Weise, mitunter in die untere Halfte, einer Des-
tillationskolonne eingebracht.

[0115] Die Destillationskolonne kann grundsatzlich ei-
ner beliebigen, dem Fachmann geeignet erscheinenden
Ausfiihrung entsprechen. Es hat sich jedoch fiir die Rein-
heit des erhaltenen Produkts in vielen Fallen als vorteil-
haft herausgestellt, wenn die Destillationskolonne mit ei-
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ner oder mehreren Packungen betrieben wird, die den
folgenden Vorgaben etwa enspricht:

Zum einen sollen sich in den Kolonnen genauso wie
inden anderen mit Methacrylsdureester durchstrém-
ten Leitungen moglichst wenig so genannte "Totrau-
me" bilden. Die Totrdume flhren zu einer vergleichs-
weise langen Verweilzeit der Methacrylsaureester,
die deren Polymerisation beglinstigen. Dieses fuihrt
wiederum zu kostspieligen Produktionsunterbre-
chungen und Reinigungen der entsprechenden mit
Polymer zugesetzten Teile. Der Bildung von Totrau-
men kann unter anderem dadurch begegnetwerden,
dass sowohl durch Auslegung als auch durch eine
geeignete Betriebsweise der Kolonnen, diese stets
mit einer ausreichenden Menge von Flissigkeit be-
laden werden, so dass eine standige Umspilung der
Kolonnen und insbesondere der Kolonneneinbauten
wie Packungen erreicht wird. So kénnen die Kolon-
nen Spriheinrichtungen aufweisen, die zum Bespri-
hen der Kolonneneinbauten ausgelegt sind. Weiter-
hin kdnnen die Kolonneneinbauten untereinander so
verbunden sein, dass kaum oder besser keine To-
trdume entstehen. Hierzu kénnen die Kolonnenein-
bauten untereinander oder mit der Kolonne tber un-
terbrochene Haftndhte verbunden sein. Derartige
Haftnahte weisen mindestens etwa 2, vorzugsweise
mindestens etwa 5 und besonders bevorzugt min-
destens etwa 10 Unterbrechungen auf 1 m Haftnaht-
lange auf. Die Lange dieser Unterbrechungen kann
so gewabhlt sein, dass diese mindestens etwa 10,
vorzugsweise mindestens etwa 20 und besonders
bevorzugt mindestens etwa 50 %, im allgemeinen
aber nicht mehr als 95 % der Haftnahtlange ausma-
chen. Eine andere bauliche Maflnahme kann darin
liegen, dass in den Kolonneninnenbereichen, insbe-
sondere die mit der Methacrylsdureester in Kontakt
kommen, weniger als etwa 50 %, vorzugsweise we-
niger als etwa 25 % und besonders bevorzugt we-
niger als etwa 10 % aller Flachen, insbesondere von
Kolonneneinbauten, horizontal verlaufen. So kon-
nen beispielsweise die in das Innere der Kolonne
miindenden Stutzen konisch bzw. mit schragen Fla-
chen ausgestaltet sein. Ferner kann eine Mal3nah-
me darin bestehen, die wahrend des Betriebs der
Kolonne im Kolonnensumpf befindliche Menge flis-
siger von Methacrylsdureester so gering wie méglich
zu halten und anderseits eine Uberhitzung dieser
Menge trotz moderaten Temperaturen und groRen
Verdampfungsflachen wahrend des Verdampfen zu
vermeiden. Hierbei kann es vorteilhaft sein, dass die
Flussigkeitsmenge im Kolonnesumpfim Bereich von
etwa 0,1 bis 15 % und vorzugsweise etwa 1 bis 10
% der Gesamtmenge an Methacrylsdureester in der
Kolonne ausmacht. Die in diesem Abschnitt vorge-
schlagenen MalRnahmen kénnen auch bei der Des-
tillation von Methacrylsdure Anwendung finden.
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[0116] Im Rahmen der Reinigung des Methacrylsdu-
reesters werden dessen hochsiedende Bestandteile
durch Destillation vom Produkt getrennt. Hierzu wird der
Kolonnensumpf mit Dampf beheizt. Die Sumpftempera-
tur betragt dabei vorzugsweise etwa 50 bis etwa 80 °C,
insbesondere etwa 60 bis etwa 75 °C bei Wandtempe-
ratur von weniger als etwa 120 °C.

[0117] Das im Kolonnensumpf anfallende Material
wird vorzugsweise kontinuierlich abgefihrt und Uber ei-
nen Warmetauscher oder eine Kaskade von mehreren
Warmetauschern auf eine Temperatur in einem Bereich
von etwa 40 bis etwa 80°C, vorzugsweise etwa 40 bis
etwa 60°C und besonders bevorzugt in einem Bereich
von etwa 50 bis 60°C abgekuhlt.

[0118] Dieses Material, das Uberwiegend Methacryl-
saureester, Hydroxyisobuttersdureester, Methacrylsadu-
re und Stabilisatorkomponenten enthéalt, wird anschlie-
Rend Uber einen Lagerbehalter, beispielsweise entsorgt
oder einer anderweitigen Verwendung zugefiihrt. Es hat
sich in vielen Féallen als vorteilhaft erwiesen, wenn das
im Kolonnensumpf gewonnene Material in die Vereste-
rungsreaktion zurickgefuhrt wird. Beispielsweise wird
dabei das Material aus dem Kolonnensumpf in den ers-
ten Veresterungskessel riickgefiihrt. Daraus ergibt sich
der Vorteil, dass im Hinblick auf eine moglichst wirtschaft-
liche Fahrweise und eine moglichst hohe Ausbeute im
Kolonnensumpf enthaltene, héhersiedende Verbindun-
gen in die Veresterungsreaktion zuriickgefiihrt werden.
[0119] Am Kolonnenkopf wird der destillativ aufgerei-
nigte Methacrylsaureester entnommen und Uber einen
Warmetauscher oder eine Kaskade von zwei oder mehr
Warmetauschern gekilhlt. Dabei kann die Warme der
Briden durch wassergekihlte Warmetauscher oder
durch solegekihlte Warmetauscher oder durch eine
Kombination aus beidem abgefiihrt werden. Es hat sich
in einigen Fallen bewahrt, wenn die Briiden aus der De-
stillationskolonne in zwei oder mehr parallel geschaltete
Warmetauscher Uberflihrt werden, die mittels Wasser-
kiihlung betrieben werden. Die nicht kondensierten An-
teile aus den wassergekuhlten Warmetauschern kénnen
beispielsweise in einen solegekihlten Warmetauscher
oder eine Kaskade von zwei oder mehr solegekiihlten
Warmetauschern eingeleitet werden, die seriell oder pa-
rallel angeordnet sein kénnen. Die aus den Warmetau-
schern erhéltlichen Kondensate werden in einen Sam-
melbehalter eingeleitet und mittels einer Pumpe Uber ei-
nen weiteren Warmetauscher oder eine Kaskade von
zwei oder mehr weiteren Warmetauschern einem Puf-
ferbehalter zugefiihrt. Der Kondensatstrom wird dabei
beispielsweise lUber eine Kaskade von einem oder zwei
wassergekuhlten Warmetauschern und einem oder zwei
solegekihlten Warmetauschern auf eine Temperatur in
einem Bereich von etwa 0 bis etwa 20°C, vorzugsweise
etwa 0 bis etwa 15°C und besonders bevorzugt in einem
Bereich von etwa 2 bis 10°C heruntergekdhlt.

[0120] Dem Kondensatstrom wird ein Teilstrom ent-
nommen, der Gber den Kolonnenkopf in die Destillations-
kolonne zuriickgefiihrt wird. Die Einspeisung des Kon-
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densatstromes in den Kolonnenkopf kann dabei grund-
satzlich auf beliebige Weise z.B. Uiber Verteiler erfolgen.
Es kann jedoch vorteilhaft sein, wenn ein Teil des Kon-
densatstromes oberhalb des Kolonnenkopfes in die Brii-
denleitung eingespeist, beispielsweise eingespriiht,
wird. Weiterhin ist es bevorzugt, dass mit dieser Einspei-
sung Stabilisator in den Kolonnenkopf eingetragen wird.
[0121] Ein weiterer Teilstrom des zur Rickfiihrung in
die Kolonne vorgesehenen Kondensates kann beispiels-
weise vor Einbringung in die Briidenleitung abgezweigt
und direkt in den Kolonnenkopf eingebracht werden.
Auch hier ist es bevorzugt, dass mit dieser Einspeisung
Stabilisator in den Kolonnenkopf eingetragen wird. Die
Einbringung in den Kolonnenkopf kann dabei beispiels-
weise dergestalt geschehen, dass das Innere des Ko-
lonnenkopfes mitdem Kondensat so bespriht wird, dass
sich keine Ruhezonen im Kolonnenkopf ausbilden kén-
nen, an denen eine Polymerisation des Methacrylsau-
reesters erfolgen kann. Es kann dartber hinaus vorteil-
haft sein, wenn einem Kondensatteilstrom, der in die Ko-
lonne zurtickgeflhrt wird, ein Stabilisator zur Verhinde-
rung von Polymerisation zugefligt wird. Dies kann bei-
spielsweise dadurch geschehen, dass dem zum Bespri-
hen des Kolonnenkopfes vorgesehenen Kondensatteil-
strom eine entsprechende Menge an Polymerisationsin-
hibitor als Stabilisator zugefiigt wird. Dabei hat es sich
in einigen Fallen als vorteilhaft erwiesen, wenn der Kon-
densatteilstrom nach der Zugabe des Stabilisators, aber
vor dem Eintritt in den Kolonnenkopf eine geeignete
Mischvorrichtung, vorzugsweise einen Statikmischer
durchlauft, um eine mdglichst uniforme Verteilung des
Stabilisators im Kondensatteilstrom zu erzielen.

[0122] Die im Rahmen des Reinigungsverfahrens an-
fallenden, nicht kondensierbaren gasférmigen Stoffe
werden beispielsweise der Entsorgung zugeflhrt.
[0123] Das im Pufferbehalter befindliche Rohprodukt
wird mit Hilfe eines Soleklhlers auf einer Temperatur
von etwa 0 bis etwa 20°C, vorzugsweise etwa 0 bis etwa
15 °C und besonders bevorzugt in einem Bereich von
etwa 2 bis 10°C gehalten.

[0124] Um ggf. weitere Verunreinigungen aus dem
Produkt zu entfernen und zur Reinstmethacrylsaureal-
kylestern zu gelangen, kann das Produkt noch einer ad-
sorptiven Reinigungsstufe unterzogen werden. Es hat
sich dabei beispielsweise bewéhrt, wenn das Reinpro-
dukt ganz oder zumindest ein Teil des Reinproduktes mit
Hilfe eines Molekularsiebes weiter gereinigt wird. Beson-
ders saure Verunreinigungen, insbesondere im Rahmen
des Herstellungsverfahrens gebildete Ameisensaure,
kann so auf einfache Weise aus dem Produktstrom ent-
fernt werden. Dabei hat es sich darlber hinaus in einigen
Fallen bewahrt, wenn der Produktstrom nach dem Durch-
laufen der adsorptiven Reinigungsstufe noch einen oder
mehrere Filter durchlduft, um ggf. im Produkt enthaltene
Feststoffe zu entfernen.

[0125] Die im Rahmen der Aufarbeitung anfallenden
Stoffstrome umfassen Uberwiegend polymerisierbare
Verbindungen. Um, wie bereits im Rahmen dieses Tex-
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tes mehrfach beschrieben, die Ausbildung von Ruhezo-
nen zu unterbinden, hat es sich auch im Fall des hier
beschriebenen Verfahrens als vorteilhaft herausgestellt,
wenn die Teile der Anlage, die mit Methacrylsaureester
in Berlhrung kommen, standig mit Methacrylsdureester
Uberstréomt sind. Im Rahmen einer weiteren Ausfih-
rungsform des hier vorgestellten Verfahrens wird daher
ein Teilstrom an Methacrylsdureester nach dem Puffer-
behélter, jedoch vor der adsorptiven Reinigungsstufe
entnommen, um die Kopfbereiche derjenigen Warme-
tauscher zu Ubersplilen, welche die aus der Destillati-
onskolonne stammenden Briiden aufnehmen.

[0126] Das im Rahmen der Reinigungsstufe gewon-
nene Produkt wird anschlieRend mit einer Temperatur in
einem Bereich von etwa -5 bis etwa 20°C, vorzugsweise
etwa 0 bis etwa 15°C und besonders bevorzugt in einem
Bereich von etwa 2 bis 10°C der Reinigungsstufe ent-
nommen.

Strippen der verbrauchten Saure

[0127] Im Rahmen des hier vorgestellten Verfahrens
kann es beispielsweise in einem weiteren Verfahrense-
lement sinnvoll sein, die bei dem Verfahren anfallende,
verbrauchte Schwefelsaure einer Reinigung zu unterzie-
hen, um sie anschlielend wieder in das Verfahren zu-
rickzuflihren. Dabei kann beispielsweise ein Strom mit
verbrauchter Schwefelsaure, wie er sich aus der Veres-
terung erhalten lasst, in einem Flotationsbehalter mit
Dampf beaufschlagt werden. Dabei kann sich zumindest
ein Teil der enthaltenen Feststoffe auf der Oberflache
der Flissigkeit abscheiden, wobei diese abgeschiede-
nen Feststoffe ausgekreist werden kdnnen. Die Briden
werden anschlieend in einem Warmetauscher, vor-
zugsweise mit Wasserkiihlung, kondensiert, gekiihlt und
in die Veresterungsreaktion zurtickgefiihrt.

[0128] Es hat sich dabei als in einigen Fallen als vor-
teilhaft erwiesen, wenn zur Verminderung von Korrosion
in den Warmetauschern und zur weiteren Verbesserung
der Kihlwirkung ein Gemisch aus Wasser und organi-
schen Verbindungen, wie esim Rahmen der Veresterung
bei der Reinigung des hergestellten Methacrylsdu-
reesters durch Waschen erhalten wird, in die Warmetau-
scher derart eingebracht wird, dass die Képfe der War-
metauscher mit diesem Gemisch bespriiht werden. Ne-
ben der korrosionsvermindernden Wirkung und der Kiih-
lung der Saure im Warmetauscher weist diese Vorge-
hensweise einen weiteren Vorteil auf. Material, das aus
der Veresterung stammt (ein Gemisch aus Wasser und
Uberwiegend Methanol), wird zusammen mit der aus
eben diesem Prozess stammenden Methacrylsaure und
Methacrylsaureester in den Veresterungsprozess zu-
ruckgefihrt. Im Stripper werden durch die oben beschrie-
bene Flotation Gemische von S&ure und Feststoffen er-
halten. Diese werden nach ihrer Abtrennung einer belie-
bigen weiteren Verwendung oder der Entsorgung zuge-
fuhrt. Mdglich ist beispielsweise, das erhaltene Gemisch
in einer Spaltanlage zu verbrennen und damit wieder
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Schwefelsaure zu erzeugen und um einen Teil der im
Prozess eingesetzten Energie zurlickzugewinnen.
[0129] Die beim Strippen anfallenden, nicht konden-
sierbaren gasférmigen Verbindungen werden einer be-
liebigen Weiterverwendung zugefiihrt oder entsorgt.
[0130] Die hier beschriebene Anlage zur Entfernung
von Feststoffen aus der verbrauchten Saure sowie zur
Ruckfihrung von Material aus dem Veresterungspro-
zess in eben diesen Prozess kann aus Griinden der Be-
triebssicherheit beispielsweise auch doppelt ausgefihrt
sein. So kdnnen die zwei oder mehr Flotationsbehalter
zeitlich versetzt eingesetzt werden. Da sich in diesen Be-
haltern Feststoffe absetzen kdnnen, ist es vorteilhaft, die-
se zu entfernen, wenn der jeweilige Flotationsbehalter
sich nicht im Einsatz befindet.

[0131] Das Vorstehende wird nunmehr anhand von
nicht limitierenden Zeichnungen und Beispielen ndher
erlautert. Es zeigen schematisch:

Fig. 1:  einen Anlagenverbund zur Herstellung und
Verarbeitung von mit Methacrylsaure bzw. Me-
thylmethacrylat,

Fig. 2:  eine Anlage zur Herstellung von Acetoncyan-
hydrin,

Fig. 3:  eine Aufarbeitungsanlage von Acetoncyanhy-
drin,

Fig. 4: eine Amidierungsanlage,

Fig. 5:  eine Veresterungsanlage,

Fig. 6:  eine Anlage zur Vorreinigung des Esters,

Fig. 7:  eine Feinreinigungsanlage des Esters,

Fig. 8:  einen Ausschnitt aus Fig. 5.

[0132] In Fig. 1 sind die bevorzugten Elemente einen

Anlagenverbund 1 zur Herstellung von Methacrylsaure
bzw. Methacrylsdureestern und deren Weiterverarbei-
tungsprodukten gezeigt. Der Anlagenverbund 1 weist
verschiedene untereinander meist fluidleitenden verbun-
dene Anlagen als Elemente dieses Verbunds auf. Zu die-
sem Anlagenverbund gehért die Acetoncyanhydrinher-
stellung 20, gefolgt von der Acetoncyanhydrinaufarbei-
tung 30, gefolgt von einer Amidierung 40, gefolgt von
einer Veresterung/Hydrolyse 50/50a), gefolgt von einer
Aufarbeitung fiir Ester oder Methacrylsaure 60 wiederum
gefolgt von einer Feinreinigung 70, nach der der Ester,
meist Methylmethacrylat, oder Methacrylséaure vorliegt.
Der so gewonnene Reinester/Reinsaure kann einer Wei-
terverarbeitungsanlage 80 zugefiihrt werden. Als Wei-
terverarbeitungsanlagen 80 kommen vor allem Polyme-
risationsvorrichtungen und Reaktoren fiir weitere orga-
nische Reaktionen in Betracht. In den Polymerisations-
reaktoren konnen Polymethacrylate hergestellt werden

10

15

20

25

30

35

40

45

50

55

16

und in den Reaktoren flir organische Reaktionen kénnen
die hier gewonnenen reinen Monomere zu weiteren or-
ganischen Verbindungen umgesetzt werden. Auf die
Weiterverarbeitungsanlage oder die Weiterverarbei-
tungsanlagen 80 folgt eine Konfektionierung 90. Sofern
es sich bei den Weiterverarbeitungsprodukten um Poly-
mere aus der Methacrylsaure oder Methacrylsadureester,
insbesondere Methylmethacrylat, handelt werden diese
zu Fasern, Formmassen, insbesondere Granulat, Folien,
Platten, Automobilteile und anderen Formkoérpern durch
geeignete Gerate wie Extruder, Blasextruder, Spritz-
gussgerate, Spinndisen und dergleichen, weiterverar-
beitet. Weiterhin beinhaltet der Anlagenverbund 1 in vie-
len Fallen eine Schwefelsaureanlage 100. Hierbei kom-
men grundsatzlich alle dem Fachmann hierflr geeignet
erscheinenden Schwefelsdureanlagen in Betracht. Bei-
spielsweise sei auf die in Kapitel 4, Seite 89 ff. in "Inte-
grated Pollution Prevention and Control -Draft Reference
Document on Best Avalible Techniques for the Manuf-
acture of Large Volume Inorganic Chemicals - Amonia
Acids and Fertelizers", erhaltlich tiber die Europaische
Kommission, in diesem Zusammenhang verwiesen. Die
Schwefelsdureanlage 100 ist mit einer Reihe anderer An-
lagen verbunden. So wird die Acetoncyanhydrinherstel-
lung 20 Uber eine Schwefelsaureleitung 2 mit konzent-
rierter Schwefelsdure versorgt. AulRerdem besteht eine
weitere Schwefelsaureleitung 3 zwischen der Schwefel-
saureanlage 100 und der Amidierung 40. Die auch als
"Spent Acid" bezeichnete verdiinnte Schwefelsaure aus
der Veresterung 50 (Hydrolyse 50a) wird zu der Schwe-
felsaureanlage 100 durch die Leitungen fiir verbrauchte
Schwefelsdure 4 bzw. 5 Gberflhrt. In der Schwefelsau-
reanlage 100 kann die verdiinnte Schwefelsaure aufge-
arbeitet werden. Die Aufarbeitung der verdiinnten
Schwefelsdure kann beispielsweise wie in WO 02/23088
A1 oder WO 02/23089 A1 beschrieben erfolgen. Im All-
gemeinen sind die Anlagen aus dem Fachmann geldu-
figen und fir die jeweiligen Beanspruchungen geeignet
erscheinenden Materialien ausgefiihrt. Meist handelt es
sich hierbei um Edelstahl, der insbesondere eine beson-
dere Saurefestigkeit besitzen muss. Die Bereiche der An-
lagen, die mit Schwefelsaure und insbesondere mit kon-
zentrierter Schwefelsaure betrieben werden, sind dari-
ber hinaus mit keramischen Materialien oder Kunststof-
fen ausgekleidet und geschitzt. Zudem kann die in der
Methacrylsdureanlage 50a erhaltene Methacrylsaure
Uber eine Methacrylsaureleitung 6 der Vorreinigung 60
zugefuhrt werden. Weiterhin hat es sich bewahrt, dass
in der Acetoncyanhydrinherstellung 20, der Amidierung
40, der Veresterung 50, der Hydrolyse 50a, der Vorrei-
nigung 60 und auch der Endreinigung 70 einen mit "S"
gekennzeichneten Stabilisators zuzusetzen.

[0133] In derin Figur 2 dargestellten Acetoncyanhyd-
rinherstellung 20 wird das Aceton in einem Acetonbehal-
ter 21 und die Blausaure in einem Blausaurebehalter 22
bereitgestellt. Der Acetonbehalter 21 weist einen Wasch-
turm 23 auf, der in seinem oberen Bereich einen oder
mehrere Kihlelemente 24 aufweist. In den Waschturm
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23 miindet eine Reihe von Abgasleitungen 25, die aus
verschiedenen Anlagen des Anlagenverbunds 1 stam-
men. In einen Schlaufenreaktor 26 wird das Aceton Uber
die Acetonzuleitung 27 und die Blausaure Uber die Blau-
saurezuleitung 28 eingespeist stromab der Blausaure-
zuleitung 28 befindet sich eine Pumpe 29, wiederum ge-
folgt von einer Katalysatoreinspeisung 210, auf die ein
statischer Mischer 211 folgt. Hiernach schlief3t sich ein
Warmetauscher 212 an, der eine Reihe von Strdomungs-
widerstanden 213 und mindestens eine Kihlleitung 214
aufweist. In dem Schlaufenreaktor 26 wird das aus Ace-
ton, Blausdure und Katalysator bestehende Reaktions-
gemisch zu einem erheblichen Teil in einem Kreislauf
gefahren, der durch fette Linien gekennzeichnet ist. Aus
dem Warmetauscher 212 wird die Reaktionsmischung
Uber die Stromungswiderstédnde entlang der Kuihlleitun-
gen 214 gefiihrt und ein Teil des Kreislaufstromes in ei-
nen weiteren Warmetauscher 215 geleitet, an den sich
ein Sammelbehélter 216 anschlief3t, in dem sich eine DU-
se 217 als Teil eines Kuhlkreislaufs 218 mit einem War-
metauscher 219 befindet, wodurch das Reaktionspro-
dukt zum einen in Bewegung und zum anderen kiihl ge-
halten wird. Uber eine sich an den Sammelbehalter 216
anschlieBende Ableitung 220 ist ein Stabilisierbehalter
221 angeschlossen, an den eine Schwefelsaurezulei-
tung 222 miindet und aus dem das Rohacetoncyanhydrin
durch die Ableitung 223 in die Acetoncyanhydrinaufar-
beitung 30 gefiihrt wird.

[0134] In Figur 3 miindet aus der Cyanhydrinherstel-
lung 20 kommend die Ableitung 223 in einen Warmetau-
scher 31, in dem der aus der Cyanherstellung 20 kom-
mende Strom erwarmt wird. An den Warmetauscher 31
schlief3tsich eine Briidenzuleitung 32 an, die in dem obe-
ren, vorzugsweise dem Kopfbereich einer Kolonne 33
mindet. Die Kolonne 33 weist eine Vielzahl von Packun-
gen 34 auf, die meist als Béden ausgestaltet sind. Im
unteren Bereich der Kolonne 33 befindet sich der Kolon-
nensumpf 35 aus dem eine Sumpfableitung 36 in den
Warmeaustauscher 31 fiihrt und den Uber die Ableitung
233 in den Warmeaustausch 31 geflihrten Stréme er-
warmt. An den Warmetauscher 31 schlielt sich eine
Reinproduktfihrung 37 an, auf die die Amidierung 40
stromab folgt. Im Kopfbereich der Kolonne 33 befindet
sich eine Kopfableitung 38, die in einen Warmetauscher
39 miindet, an den sich eine Vakuumpumpe 310 an-
schlielt, die wiederum in einen Warmetauscher 311
miindet. Sowohl der Warmetauscher 39 als auch der
Warmetauscher 311 sind Uber Leitungen mit einem Kiihl-
behalter 312 verbunden an den sich eine Rickfihrung
313 anschlief3t, die mit dem Schlaufenreaktor 26 in der
Acetoncyanhydrinherstellung 20 verbunden ist.

[0135] Die in Fig. 4 abgebildete Amidierung 40 weist
zunachst eine Acetoncyanhydrinzufiihrung 41 und eine
Schwefelsaurezufiihrung 42 auf, die in einen Schlaufen-
reaktor 43 miinden. Die mit der Acetoncyanhydrinaufar-
beitung 30 verbundene Acetoncyanhydrinzufihrung 41
mindet in den Kreislauf des Schlaufenreaktors 43 nach
einer Pumpe 44 vor einem Mischer 45. Vor dieser Pumpe
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44 miindet die Schwefelsaurezufiihrung 42. Stromab des
Mischers 45 folgt ein Warmeaustauscher 46 der wieder-
um in einen Gasabscheider 47 miindet aus dem zum
einen eine Gasableitung 48 und eine Zuleitung 49 zu
einem weiteren Schlaufenreaktor 410 abgeht. Der wei-
tere Schlaufenreaktor 410 oder ein Dritter ist vergleichbar
wie der erste Schlaufenreaktor 43 aufgebaut. Von dem
weiteren Schlaufenreaktor 410 geht eine Zuleitung 411
in einen Warmeaustauscher 412, auf den ein Gasab-
scheider 413 folgt, von dem zu einem eine Gasableitung
414 und eine Amidleitung 415 abgeht, die zu der Veres-
terung/Verseifung 50 /MAS-Anlage 50a fiihrt.

[0136] Die Figur5 zeigtdie Veresterung 50, in der eine
Wasser und organische Losungsmittel fihrende L&-
sungsmittelleitung 51 und eine mit der Amidierung 40
verbundene Amidleitung 52 in einen Kessel 53 miinden,
der durch eine Kesselheizung 54 beheizbar ist. In den
Kessel 53 miindet weiterhin eine gestrichelt gezeichnete
Alkoholleitung 55. Die Alkoholleitung 55 miindet sowohl
in dem oberen als auch in dem unteren Bereich des Kes-
sels 53. Uber eine mit Strichpunkt gekennzeichnete Es-
terbriidenleitung 56 ist der erste Kessel 53 mit einem
weiteren Kessel 53’ verbunden, der eine weitere Kessel-
heizung 54’ aufweist. Auch dieser weitere Kessel 53’ ist
sowohl von unten als auch von oben mit der Alkohollei-
tung 55 verbunden. An den oberen Bereich des Kessels
53’ schlielt sich die Esterbriidenleitung 56 an, die in ei-
nen Sumpf 57 einer Kolonne 58 miindet. Weiterhin be-
findet sich im oberen Bereich des Kessels 53’ eine Lei-
tung fir verdiinnte Schwefelsdure 59. Eine in der ge-
punkteten Ellipse eingerahmte Kesseleinheit 510 wird
aus einem beheizbaren Kessel 53 und 54 mit Alkohollei-
tung 55 und Esterbriidenleitung 56 gebildet. Es kénnen
ein, zwei oder mehr derartiger Kesseleinheiten kaska-
denartig aufeinander folgen, wobei jede dieser Kessel-
einheiten 510 Uber die Esterbriidenleitung 56 mit dem
Sumpf 57 der Kolonne 58 verbunden ist. Aus dem Sumpf
57 der Kolonne 58 fluihrt weiterhin eine Schwersiederlei-
tung 511 zum Kessel 53, um Wasser und organische
Lésungsmittel wieder der Veresterung zuzufiihren. Im
Oberbereich, vorzugsweise dem Kopf, der Kolonne 58,
schliefl3t sich Uber eine geeignete Leitung ein erster War-
metauscher 512 gefolgt von einem weiteren Phasentren-
ner 513 an. Sowohl am Kopf der Kolonne 58 als auch in
dem ersten Warmetauscher 512 kénnen eine erste Sta-
bilisatorzufiihrung 514 (Stabilisator mit "S" gekennzeich-
net) sowie eine weitere Stabilisatorzufiihrung 515 vorge-
sehen sein, um einen eine unerwiinschte Polymerisation
verhindernden Inhibitor bzw. Stabilisator zuzufihren. An
den weiteren Phasentrenner 513 schlief3t sich ein Wa-
scher 516 an, in dessen unteren Bereich eine Losemit-
telleitung 517 abgeht, die Uber einen Warmetauscher
521 in der Lésungsmittelleitung 51 mindet. Von dem
oberen Bereich des Waschers 516 geht eine Rohester-
leitung ab, die in die Esteraufarbeitung 60 mindet. Die
aus dem oberen Bereich des Kessels 53’ bzw. des Kes-
sels der letzten Kesseleinheit 510 abgehende Spend-
saureleitung 59 mindet in einen Flotationsbehalter 519
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zum Abtrennen der Feststoffe bzw. in der Spendsaure
nicht I16slichen Bestandteile. Aus dem Flotationsbehalter
519 geht eine Spentsaureableitung 520 in die Schwefel-
saureanlage 100 sowie eine, die niedriegsiedenden Be-
standteile fihrende, Niedersiederbridenleitung 522 zur
weiteren Aufarbeitung und Rickfiihrung in die Vereste-
rung.

[0137] Die in Figur 6 gezeigt Esteraufarbeitung
schlief3t sich Gber eine Rohesterleitung 61 an die Veres-
terung 50 an, wobei die Rohesterzuleitung 61 in den mitt-
leren Bereich einer Vakuumdestillationskolonne 62 miin-
det. Diese Kolonne 62 weist Kolonneneinbauten 63 und
eine im unteren Bereich der Kolonne 62 angeordnete
Sumpfheizung 64 auf. Von dem unteren Bereich der Ko-
lonne 62, der den Sumpf dieser Kolonne darstellt, geht
eine Esterableitung 65 ab, die in die Esterfeinreinigung
70 miindet und den von Leichtsiedern befreiten Rohester
somit der Feinreinigung zufiihrt. Im oberen Bereich der
Kolonne 62, meist im Kopf, schlief’t sich iber eine Ab-
leitung ein erster Warmetauscher 66 und ein weiterer
oder mehrere Warmetauscher 67 an, auf den ein
Phasentrenner 69 folgt. In dem Phasentrenner 69 wird
der Strom 68 und die aus dem Warmetauscher 67 stam-
mende Mischung in organische und wéassrige Bestand-
teile aufgeteilt, wobei sich an den Phasentrenner 69 eine
Ruckfihrung 611 im oberen Bereich anschlief3t, die im
oberen Bereich der Kolonne 62 einmiindet. Im unteren
Bereich des Abscheiders befindet sich eine Wasserab-
leitung 610, die in die Veresterung 50 mundet, um das
abgetrennte Wasser der Veresterung wieder zuzufiih-
ren. An die Warmetauscher 66 und 67 schlief3t sich Uber
eine Unterdruckleitung 612 eine Unterdruckerzeuger
613 an.

[0138] InFigur7 mindetdie aus der Esteraufarbeitung
60 stammende Esterableitung 65 in eine Destillationsko-
lonne 71. Diese umfasst mehrere Kolonneneinbauten 71
sowie im unteren Bereich der Destillationskolonne 71 ei-
ne Kolonnensumpfheizung 73. Vom Kopfbereich der De-
stillationskolonne 71 geht eine Reinesterbriidenleitung
74 in einen ersten Warmetauscher 75, auf den ein (oder
mehrere) weiterer Warmetauscher 76 folgen, die mit ei-
nem Unterdruckerzeuger 717 verbunden sind. Der Aus-
gang des weiteren Warmetauschers 76 weist eine Lei-
tung auf, von der zum einen eine Esterriickfiihrung 77 in
den oberen Bereich der bzw. in den Kopf der Destillati-
onskolonne 71 mundet. Die Esterrlickfiihrung 77 weist
eine Stabilisatorzudosierung 79 auf, die in der Esterriick-
fuhrung 77 vor einem Mischer 78 angeordnet ist. Zum
anderen geht von der Leitung des weiteren Warmetau-
schers 76 eine Reinesterableitung 710 ab. An diese
schlief3t sich in Reihenschaltung ein zusatzlicher War-
metauscher 711 und ein anderer Warmetauscher 712
an. Auf diese folgt ein Molekularsiebbehalter 713, der
Molekularsiebpackungen 714 aufweist. Durch das Mo-
lekularsieb weiter gereinigt, wird der Reinstester durch
die sich an den Molekularsiebbehalter anschliellende
Reinstesterableitung in die Weiterverarbeitungsanlage
80 uberfihrt.
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[0139] ImZusammenhang mitdemin Fig. 8 dargestell-
ten Ausschnitt aus einer in Fig. 5 dargestellten Vereste-
rung wird zundchst auf die Ausfiihrungen in Fig. 5 Bezug
genommen und diese wie folgt erganzt: In den Reaktor
53, der mit einer Heizung 54 beheizbar ist, wird Alkohol,
vorzugsweise Methanol, tiber einen als Glasfritte ausge-
stalteten Porenkdrper 84 eingespeist. Der Porenkoérper
84 kann auch als Dampfeintritt dienen. AuRerdem wird
Alkohol Uber eine Bespriheinrichtung 85, die vorzugs-
weise als Spriihkranz im Bereich des Deckels des Re-
aktors angeordnet ist, eingespeist. Der Reaktor 53 ist
Uber eine Briidenleitung 82 mit einem Zyklon 81 verbun-
den, in dem das die Briiden bildende Gas-Flissigkeits-
Gemisch in gasférmige und flissige Bestandteile aufge-
trennt wird, wobei die flissigen Bestandteile Uber eine
mitdem unteren Bereich des Zyklons 81 und dem oberen
Bereich des Reaktors 53 verbundene Schwersiederlei-
tung in den Reaktor zurlickgefiihrt werden kénnen. Die
gasférmigen Bestandteile der Briiden werden einer aze-
otropen Destillation in einer sich an den Zyklon 81 an-
schlielRenden Destillationskolonne zugefihrt. Die azeo-
trope Destillation wird mittels des Uiber einen Dampfein-
trag 87 bzw. den Porenkdrper 84 zunachstin den Reaktor
53 eingespeisten Dampfs, der Uiber die Briidenleitung 82
dem Zyklon 81 bzw. der Kolonne 58 zugefiihrt wird,
durchgefihrt.
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517  Ldésemittelleitung

518 Rohesterleitung

519  Flotationsbehalter
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522  Niedersiederbridenleitung

61 Rohesterzuleitung
62 Vakuumdestillationskolonne
63 Kolonneneinbauten

64 Sumpfheizung

65 Esterableitung

66 Warmetauscher

67 Warmetauscher

68 Wasserzufuhr
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610  Wasserableitung
611  Ruckfiuhrung

612  Unterdruckleitung
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71 Destillationskolonne

72 Kolonneneinbauten

73 Kolonnensumpfheizung
74 Reinesterbriidenleitung
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76 weitere Warmetauscher
77 Esterriickfihrung
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79 Stabilisatorzudosierung
710 Reinesterableitung
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82 Brudenleitung

83 Schwersiederleitung

84 Poren korper

85 Bespriheinrichtung

86 Heizbereich

87 Dampfeintrag

Patentanspriiche

1. Ein Verfahren zur Herstellung von Methacrylsaure-
alkylestern, beinhaltend als Schritte:

i. Bereitstellen eines Acetoncyanhydrins;

ii. in Kontakt bringen des Acetoncyanhydrins mit
einer anorganischen Saure unter Erhalt eines
Methacrylamids;

iii. in Kontakt bringen des Methacrylamids mit
einem Alkohol in Gegenwart einer anorgani-
schen Saure in einem Reaktor unter Erhalteines
Methacrylsadurealkylesters;
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iv. kontinuierliches Austragen mindestens eines
Teils der Methacrylsdurealkylesters aus dem
Reaktor in eine Destillationskolonne als ein Brii-
denstrom;

wobei das Austragen durch Einspeisen eines Was-
serdampf beinhaltenden Austragstroms in den Re-
aktor erfolgt.

Verfahren nach Anspruch 1, wobei anorganische
Saure Schwefelsdure ist.

Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, wobei der Alko-
hol einen Unterbereich des Reaktors eingespeist
wird.

Verfahren nach Anspruch 3, wobei das Einspeisen
des Alkohols durch einen Porenkdérper erfolgt.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Ansprii-
che, wobei der Alkohol in einem Oberbereich des
Reaktors eingespeist wird.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Ansprii-
che, wobei in der Destillationskolonne eine Destilla-
tion bei einer Temperatur in einem Bereich von 50
bis 120 °C erfolgt.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Ansprii-
che, wobei in der Destillationskolonne eine azeotro-
pe Destillation erfolgt.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Ansprii-
che, wobei aus der Destillationskolonne ein Schwer-
siederstrom in den Reaktor zuriickgeflhrt wird.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Ansprii-
che, wobei der Briidenstrom in die Destillationsko-
lonne in einer Kreisbewegung eingespeist wird.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Ansprii-
che, wobei der Briidenstrom vor oder in der Destil-
lationskolonne einen Abscheider durchlauft.

Claims

1.

Process for preparing alkyl methacrylates, compris-
ing as steps:

i. providing an acetone cyanohydrin;

ii. contacting the acetone cyanohydrin with an
inorganic acid to obtain a methacrylamide;

iii. contacting the methacrylamide with an alco-
hol in the presence of an inorganic acid in a re-
actor to obtain an alkyl methacrylate;

iv. continuously discharging at least a portion of
the alkyl methacrylate from the reactor into a
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distillation column as a vapour stream;

the discharge being effected by feeding a discharge
stream comprising steam into the reactor.

Process according to Claim 1, wherein inorganic acid
is sulphuric acid.

Process according to Claim 1 or 2, wherein the al-
cohol is fed a lower region of the reactor.

Process according to Claim 3, wherein the alcohol
is fed in through a porous body.

Process according to one of the preceding claims,
wherein the alcohol is fed in in an upper region of
the reactor.

Process according to one of the preceding claims,
wherein a distillation is effected at a temperature in
a range of 50 to 120°C in the distillation column.

Process according to one of the preceding claims,
wherein an azeotropic distillation is effected in the
distillation column.

Process according to one of the preceding claims,
wherein a high boiler stream is recycled into the re-
actor from the distillation column.

Process according to one of the preceding claims,
wherein the vapour stream is fed into the distillation
column in a circular motion.

Process according to one of the preceding claims,
wherein the vapour stream passes through a sepa-
rator upstream of or in the distillation column.

Revendications

1.

Procédé pour la production d’esters alkyliques d’aci-
de méthacrylique, comprenant comme étapes :

i. disposition d’une acétone-cyanhydrine ;

ii. mise en contact de I'acétone-cyanhydrine
avec un acide inorganique, avec obtention d’'un
méthacrylamide ;

iii. mise en contact du méthacrylamide avec un
alcool en présence d’un acide inorganique dans
un réacteur, avec obtention d’un ester alkylique
d’acide méthacrylique ;

iv. décharge continue d’au moins une partie de
I'ester alkylique d’acide méthacrylique a partir
du réacteur, sous forme d’un courant de vapeur,
dans une colonne de distillation ;

la décharge s’effectuant par introduction dans le
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réacteur d’'un courant de décharge comportant de la
vapeur d’eau.

Procédé selon la revendication 1, dans lequel de
I'acide inorganique est I'acide sulfurique.

Procédé selon la revendication 1 ou 2, dans lequel
on introduit I'alcool une zone inférieure du réacteur.

Procédé selon la revendication 3, dans lequel I'in-
troduction de I'alcool s’effectue a travers un corps
poreux.

Procédé selon I'une quelconque des revendications
précédentes, dans lequel on introduit I'alcool dans
une zone supérieure du réacteur.

Procédé selon I'une quelconque des revendications
précédentes, dans lequel une distillation a une tem-
pérature dans une plage de 50 a 120 °C s’effectue
dans la colonne de distillation.

Procédé selon I'une quelconque des revendications
précédentes, dans lequel une distillation azéotropi-
que a lieu dans la colonne de distillation.

Procédé selon I'une quelconque des revendications
précédentes, dans lequel a partir de la colonne de
distillation un courant de composants a haut point
d’ébullition est renvoyé dans le réacteur.

Procédé selon I'une quelconque des revendications
précédentes, dans lequel le courant de vapeur est
introduit en un circuit dans la colonne de distillation.

Procédé selon I'une quelconque des revendications
précédentes, dans lequel le courant de vapeur,
avant ou dans la colonne de distillation, passe par
un séparateur.
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